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Winkelaufgeloste ultraviolette Photoemissionsrechnungen an
YB32CU307 und Sl‘lelO 4

Zusammenfassung

Bei der Interpretation von winkelaufgelosten Photoemissionsmessungen (ARUPS)
treten grundlegende Schwierigkeiten auf. Wir erkldaren am Beispiel von YBapCu3O7
und SrpRuO4 die Struktur und Zusammensetzung von ARUPS-Mef3kurven. Zunichst
errechnen wir basierend auf Keldysh-Diagrammen aus LMTO-Bandstrukturdaten die
ARUPS-Kurven in einer quantenfeldtheoretischen 1-Stufen-Rechnung. Durch die aus-
gezeichnete Ubereinstimmung zwischen Messung und Rechnung beantwortet dann ei-
ne genaue Analyse der Rechnung alle wichtigen Fragen zu den MeBkurven. So werden
Punkte wie Photonenenergieabhingigkeit der Normalmessung, Banddispersion,
Bandamplituden und Peakbreiten geklirt. Zusétzlich geben wir niitzliche Kriterien an,
um aus ARUPS-MeBkurven die Fermioberflache besser ablesen zu kénnen.

Angle-resolved ultraviolet photo spectroscopy calculations of
YB32CH307 and SI’2RUO4

Abstract

Without theoretical considerations it is impossible to interprete angle-resolved ultra-
violet photo spectroscopy (ARUPS) measurements. In this work we present a theory
proving able to provide such an interpretation and apply it to explain the structure and
the composition of measured ARUPS curves of YBa,Cu,0, and Sr,Ru0,. We calcu-
late the ARUPS photocurrent on the basis of Keldysh-diagrams using bandstructure
data in a one-step method. Due to the excellent agreement between theory and experi-
ment we are in the position to explain all the details of the curves, especially the pho-
ton-energy-dependence of the measurements, the heights and widths of the peaks and
their connection with banddispersions, characters of Bloch-states and electron life-
times. In addition we derive useful criteria for determining the precise positions and
_ shapes of the Fermisurfaces.
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§1 Einleitung

Trotz intensiver Bemiihungen innerhalb der letzten Jahre ist es noch nicht gelungen, ei-
ne vollstindige Theorie der Supraleitung aufzustellen. Bevor man die elektrische -
Struktur der Supraleiter im supraleitenden Zustand verstehen kann, mufl man zun4chst
deren Elektronenstruktur im normalleitenden Zustand genau und vollstindig kennen.
Also besteht eine wichtige Aufgabe darin, die Elektronenstruktur im normalleitenden
Zustand zu messen. Dazu stehen uns eine Reihe von modemen MeBmethoden zur
Verfiigung, die spezifisch den besetzten- bzw. unbesetzten Anteil der
Elektronenstruktur ausmessen. Am Institut fiir Nukleare Festkorperphysik INFP wer-
den neben anderen Messungen wie NEXAFS (near-edge x-ray absorption fine
structur) auch ARUPS (angle-resolved ultraviolet photo spectroscopy)- Messungen
durchgefiihrt. Bei dieser MefBmethode wird nicht nur die Energie der Photoelektronen
hochgenau gemessen, sondern zusétzlich auch noch deren Impuls. Dadurch enthalten
die gemessenen Kurven Informationen iiber die komplette Banddispersion aller
Bandelektronen, iiber den besetzten Anteil der Zustandsdichte und iiber die genaue
Gestalt der Fermioberfléchen. Die hohe Empfindlichkeit der ARUPS-MeBmethode fiir
im Ultrahochvakuum gespaltene einkristalline Proben ermdglicht es sogar, die geringen
Unterschiede der elektronischen Struktur zwischen normalleitendem und supraleiten-
dem Zustand in Hochtemperatursupraleitern, wie z. B. YBayCu30O7, zu messen. Leider
verursacht die grofe Informationsdichte in den ARUPS-Kurven eine erhebliche
Schwierigkeit: Die gemessenen Kurven lassen sich nur sehr schwer analysieren und in
bestimmten Féllen kommt es zu krassen Fehlinterpretationen. Es stellt sich die Frage:
Ist es moglich, ARUPS-Messungen mit einfachen Mitteln vollstindig zu analysieren
und damit moglichst viele Informationen iiber die Elektronenstruktur zu gewinnen? Die
Aufgabe dieser Arbeit ist es, dieser Frage nachzugehen. Dazu werden zunichst aus
Bandstrukturdaten ARUPS-Photostrome berechnet. Die ARUPS-MeSBkurven sind &u-
Berst oberflichenempfindlich. Da wir aber in erster Linie an der Elektronenstruktur des
Bulks interessiert sind, werden wir versuchen, ohne spezielle Oberfldchenzustinde und
nur unter Verwendung von Bulk-Daten eine gute Ubereinstimmung der
Rechenergebnisse mit den Messungen zu erhalten. Zudem erkldren wir die Entstehung
und Zusammensetzung der ARUPS-Kurven und beantworten alle wichtigen Fragen.
Seit C. W. Chu und M. K. Wu! 1987 in YBayCu307 eine Sprungtemperatur von ca.
90 K beobachteten, hat dieses Material eine grole Bedeutung in der Physik gewonnen.
Zudem gibt es fiir dieses Material von verschiedenen Gruppen zahlreiche ARUPS-
Messungen. Aus diesen Griinden wurde YBapCu30~ als Beispiel fiir die vorliegende
Arbeit gewahlt. Zusitzlich bot sich, wegen seiner Isostruktur zu LapCuQOy4, SrpRuOg4
an.







§2 ARUPS-Experiment (angle-resolved ultraviolet
photo spectroscopy)

§2.1 Prinzip

Z

Photoelektron  Purch Beleuchten mit momochromatischem ultravio-
lettem Licht wird ein FestkOrper zur Emission von
Photoelektronen angeregt. Ein geeigneter Analysator
mifit die kinetische Energie der Photoelektronen und
durch die Plazierung des Analysators auch deren
Impuls. Dadurch gewinnt man Informationen iiber die

\ \ Elektronenstruktur im Festkorper.
\ Festkorper
NN NN

Abb. 2.1.1 Prinzip der Photoemission

Photon

Bei T=0 sind die Binder eines Festkorpers bis zur

E
Fermienergie vollstindig mit Elektronen auf-
N . _ gefiillt, oberhalb der Fermienergie sind die Biander
/ Austritisenergie |\ npegetzt. Die Bandelektronen absorbieren die

eingestrahlten Photonen, nehmen deren Energie

\

\ \ Band auf und werden d.adurch guf ein Energie.niVE.:au
\\ bQSQt(t\\\ oberhalb der Austrittsenergie angehoben. Sie sind
nicht mehr in einem gebundenen Zustand und
Abb, 2.1.2 Photoemission aus besetzten Bindern verlassen den FeStkérPef-

In der Praxis haben sich zwei fundamental verschiedene Lichtquellen bewéhrt:

Synchrotron:

Das linear polarisierte Synchrotronlicht wird mit einem Monochromator auf ein
schmales Frequenzband reduziert. Man erhilt bei Photonenenergien um 25 eV eine
Linienbreite von 5-10 meV. Die Photonenenergie kann durch den Monochromator
einfach variiert werden.

Entladungslampe:

Bei der Neonlampe erzeugen die Nel-linie bei 16,85 eV und die Satellitenlinie bei
16,67 eV unpolarisiertes Licht mit einer Linienbreite von ca. 3 meV. Bei dieser
preiswerten Lichtquelle kann die Frequenz der Photonen nicht variiert werden.




Elektronenanalysator:

Zur Messung der Photoelektronen wird oft ein Halbkugelanalysator verwendet, dessen
energieabhéngige Empfindlichkeitskurve ungefihr die Form einer Gau3kurve hat. Die
Halbwertsbreiten liegen im Bereich von 10-100 meV und die Winkelauflosung betragt
ca. 1°.

Um eine hohe Auflésung der ARUPS-MeBkurven zu erhalten, sollte die Linienbreite
der Lichtquelle wesentlich kleiner sein als die Energieauflosung des Elektronenanaly-
sators.

kelz
Die Impulse k .; der analysierten Photoelektronen liegen alle

in einem Bereich der Form eines Kegelstumpfs mit sphérisch

gewolbter Grund- und Deckfldche. Die Energieauflosung des

Analysators liefert eine Kugelschale und die Winkelauflo-

0 sung schneidet daraus einen Kegel aus. Aufgrund der ener-
gieabhingigen Empfindlichkeitskurve des Analysators tragt

kelx aber nicht jedes Volumenelement aus diesem Bereich gleich

Abb. 2.1.3: k-Volumen viel zum gemessenen Photostrom bei.
der Photoelektronen

§2.2 Energie- und Impulserhaltung bei ARUPS

Energieerhaltung (1) |E ol = Ecj,?» + EY E|= Photoelektronenenergie

Eq szandelektronenenergie

EY= Photonenenergie

-

Impulserhaltung (2) k,; =g, + ka +G | k,=Photoelektronenimpuls

g=Bandelektronenimpuls

k, =q +k, +G| k= i
ely =4y T Ky, T Oy k =Photonenimpuls

-

G=reziproker Gittervektor

Fiir die z-Komponenten der Impulse gilt kein so einfacher Zusammenhang. Dadurch
kann z. B. nur der Schnitt der Fermioberfldche mit der (gx,qy)-Ebene ermittelt werden.




§2.3 Banddispersion und Fermifléiche aus ARUPS-Messungen

Die korrekte Interpretation von ARUPS-MeBkurven ist schwierig, deshalb beginnen
wir mit einer einfachen idealisierten ARUPS-Kurve. Darin wird der Photostrom iiber
der Bandelektronenenergie angetragen. Den Elektronenanalysator denken wir uns vom
Festkorper aus gesehen genau in x-Richtung positioniert. Die Photoelektronen haben
also nur Impulse in x-Richtung. (Unser idealisierter Analysator hat eine sehr gute
Winkelauflosung). Der x-Impuls steigt mit der kinetischen Energie an gemaf E=k2/2m.

IN Diese idealisierte ARUPS-Kurve hat ein Peak an
der Position E;. Wir ordnen dem Peak ein Band
zu und lesen direkt den Energiewert beziiglich der
Fermienergie aus der Kurve ab. Mit dem
zugehorigen Photoelektronenimpuls und bekann-
tem Photonenimpuls gehen wir in die Impulser-

| | haltungsgleichung (2) ein und erhalten bei ver-
schwindendem Gittervektor den Bandelektro-
nenimpuls. Damit haben wir einen Punkt in der
Abb. 2.3.1 Idealisierte ARUPS-Kurve  Banddispersion E(k ) des Festkorpers ermittelt, d.

h. jede ARUPS-MeBkurve liefert pro Peak (Band) nur einen Punkt der Band-

dispersion.

Um die vollstidndige Dispersion eines Bandes zu ermitteln, muf3 man das Band durch

die Brillouin-Zone verfolgen, indem man die Position des Elektronenanalysators

variiert. Die beiden folgenden Bilder sollen das verdeutlichen:

>~
/

In Abb. 2.3.2 sind 4 ARUPS-Kurven iibereinan-

dergemalt.
Die erste Messung liefert einen Bandpeak bei Eq
und k Um den Bandverlauf zu verfolgen,

E werden weitere Messungen mit verdnderten De-

b2 : EF4 b tektorpositionen durchgefiihrt. Aus den MeB-

Abb. 2.3.2 4 Idealisierte ARUPS-Kurven  kurven 2 und 3 lesen wir die Punkte 2 und 3 in

Eq A der Banddispersion ab. In der vierten MeBkurve

A ist kein Bandpeak mehr vorhanden, d. h. das

E, / 4 Band hat die Fermioberfldche iiberquert und ist

unbesetzt. Punkt 4 liegt also in der Banddisper-

_//3/ sion oberhalb Eg. Die Fermienergie liegt damit
1 2 - irgendwo zwischen den Punkten k und k4

.

Abb. 2.3.3 Banddispersion k




Bei realen ARUPS-MeBkurven ergeben sich zusétzliche Komplikationen:

- Oft ist es schwierig aus einer MeBkurve die exakte Peakposition abzulesen, weil die
Bénder durch Selbstenergieeffekte verschmiert sind und zudem mit einer nicht zu
vernachldssigenden Energieauflosung gemessen sind.

- Auch kann ein Peak in Wahrheit aus mehreren sich teilweise iiberlappenden eng bei-
einanderliegenden Bindern bestehen.

- Ein durch stark verschmierte energetisch tieferliegende Bénder verursachter Unter-
grund kommt erschwerend hinzu.

- Zur genauen Festlegung der Fermioberfldche reicht das Verschwinden eines Bandes
nicht aus.

Wir betrachten nun die Kreuzung eines Bandes mit der Fermioberfldche genauer. Da-
bei gehen wir von einfachen idealisierten Annahmen aus, fiigen Schritt fiir Schritt
Verbesserungen ein und erhalten zuletzt eine realistische Beschreibung.

Prinzipiell sind zwei GroBen besonders wichtig: Die Amplitude des Peaks und sein
Wert bei E=Ep. Die hervorgehobene Kurve kennzeichnet immer den Schnitt des
Bandes mit der Fermioberfliche. Die Zahlen sollen helfen das Band besser von links
nach rechts zu verfolgen.

Begriffsdefinition: Die Hohe eines Peaks, die ein Band in einer ARUPS-Kurve erzeugt,
nennen wir Bandamplitude.

\ Annahmel: ImZ=konstant AE=0
Wir vernachldssigen die Energieauf-
16sung des Detektors AE und setzen
den Imaginérteil der Selbstenergie X
des Bandes konstant. Der Peak lauft
von links nach rechts mit fester
Halbwertsbreite und konstanter
Amplitude. Erst in der Néhe der
Fermienergie wird er von der Fermi-
funktion abgeschnitten und die
Amplitude sinkt etwas ab. Der Wert
bei E=Ep, betrégt exakt 0,5 der Ur-
sprungsamplitude.

Er E
Abb. 2.3.4 Band kreuzt die Fermieoberflache




Abb. 2.3.5 Band kreuzt die Fermioberfliche

Annahme 2: ImX=konstant

Wir setzen nur noch den Imaginérteil
der Selbstenergie X des Bandes kon-
stant. Die Energieauflosung des Analy-
sators verschmiert das Band. Dadurch
ergeben sich folgende Anderungen der
Kurvenform:

- Die Amplitude des Bandes um Eg
nimmt stark ab ( Die Fermifunktion
schneidet z. B. den halben Peak ab, AE
verschmiert den Rest bei Erhaltung der
Flache unter der Kurve und die Ampli-
tude ist kleiner)

- Der Peak reicht weiter in den Bereich
oberhalb Eg, hinein.

- Der Wert bei E=Ep betrdgt weniger
als 0,5 und ist maximal, kurz bevor das

Band die Fermioberfldche schneidet (also bei E<Ep).

J

\ 5§'

Abb. 2.3.6 Band kreuzt die Fermioberfliche

Annahme3: ImX=linear AE=0

In einem Ubergangsmetall schiieBt
sich nach einem energetisch sehr
schmalen Bereich eines quadrati-
schen Anstiegs des Imaginirteils
der Selbstenergie ein grofler stark
strukturierter und material-
abhéngiger Bereich an. Fiir unsere
Zwecke geniigt es, einen einfachen
linearen Anstieg fiir den ganzen
Energiebereich zu wihlen, d. h. der
Imaginérteil der  Selbstenergie
steigt von der Fermienergie aus
linear an. Je weiter das Band also
von der Fermienergie entfernt ist,
desto stiarker verschmiert ist der
Peak. Umgekehrt: Wenn sich das
Band der Fermioberfliche nihert,
wird der Peak schmaler und hoher.

Der Wert bei E=EF, betrigt deutlich mehr als 50% der Bandamplitude. Wenn das Band
die Fermifldache schneidet, ist sowohl die Amplitude als auch der Wert der Mefkurve

bei

E=EF maximal.




J Annahme4:
ImX=linear AE=konstant
Nun beriicksichtigen wir Selbst-
energie, Energieauflosung und
Fermifunktion. Die Amplitude
der MeBkurve ist bereits vor der
Fermioberfliche maximal, sinkt
bis zur Fermifldche leicht ab und
fallt fir E>Ep sehr rasch auf
kleine Werte ab.
Der Wert bei E=Ef, betrdgt deut-
lich mehr als 50% der Bandam-
plitude. Bildet man den Quotient
(Wert bei E=Eg)/Bandamplitude
so steigt er fiir E—ER rasch an,
ist exakt bei Ep maximal und
E sinkt dann fiir wachsende E>Ep
Abb. 2.3.7 Band kreuzt die Fermioberfliche langsam ab.

Der im Bereich der Fermienergie
durch tieferliegende Bénder verursachte Untergrund verkleinert den Quotienten. Der
Quotient von Band und Untergrund wird also bei geringem Untergrund iiber 0,5 liegen
und bei grofem Untergrund deutlich tiefer liegen. Die Energieabhingigkeit des
Quotienten (Anstieg, Maximum bei E=Ep und Abfall) ist aber vom Untergrund
unabhéngig.

Wir empfehlen folgende Kriterien, um aus ARUPS-Kurven die Lage der Fermi-
oberfldche zu bestimmen:
- Die Amplitude eines Bandes fillt stark ab, wenn es die Fermioberfldche iiberquert.

- Der Quotient Wert bei E_= EF
Bandamplitude
danach langsam ab.

Bandamplitude: Die Hohe eines Peaks, die ein Band in einer ARUPS-Kurve erzeugt.

nimmt bis zu Fermifldche zu, ist dort maximal und fallt




§3 Bestimmung der Bandstruktur
§3.1 Vielteilchenschrodingergleichung

Um einen Festkorper quantenmechanisch exakt zu beschreiben, muf3 eine Vielteilchen-
wellengleichung gelost werden. Mit

Nk = Anzahl der Kerne

Ne = Anzahl der Elektronen

hat diese Gleichung folgende Form:

H|¥) = E|'¥)

mit dem Hamiltonoperator: |H = H, + Hp + Hy_,

und

=—2V + 2 Z Kinetische Energie der Elektronen und elektrostatische
;1 =1 Ir —7.| Wechselwirkung der Elektronen untereinander

i=1

(j#i)!
. Nkm, o NNk z,zg . . :
He=-% -2V _+3 ¥ Kinetische Energie der Kerne und elektrostatische
o=1Mg -1, g;l) R, - Rg| Wechselwirkung der Kerne untereinander
O

N¢N. z,  Elektrostatische Wechselwirkung der Kerne und Elektronen

=-2
az_l ,,zllR } untereinander.

Die totale Energie des Systems E = <‘P.I§I l‘l’> ist im Grundzustand "I’O> minimal.

Ey =(¥,|H|¥,) = minimal

Eine exakte Losung dieser Gleichungen ist nicht méglich, da sich in einem Festkorper
groBenordnungsmiRig 1023 Teilchen befinden.

§3.2 Dichtefunktionaltheorie

Niherung: Die Kernpositionen werden fest vorgegeben (Ru=fest)

Kohn und Sham3 haben gezeigt, daB alle GroBen eines paramagnetischen Elektronen-
gases im Grundzustand ein eindeutiges Funktional des FErwartungswertes der




Elektronendichte n(¥) und #duBerer Felder ist. Fiir ein Elektronengas im #ufleren
Potential ®(7) ergibt sich fiir die Gesamtenergie E:

E{n}=Ey; {n}+ Eg{nt+ Ey{n}+E,  {n} (1)

wobei Eyj{n} die kinetische Energie eines Elektronengases der Dichte n(7) ist.

¥, ) @)

Ne
Epjnint = <\Po ‘ - Ei Vi

Dabei ist !‘PO> die Grundzustandswellenfunktion des Elektronengases.

Eg{n} ist das Potential des Elektronengases im &dufleren Potential ®(7)

Eg{n} = [n(F)0(F)d7 3)

Eg{n} (Hartree-Term) ist die mittlere Coulomb-AbstoBung zwischen den Elektronen
im Elektronengas

Byl =[]" ﬁ@’i(ﬂd*d*' @)

Exc{n} ist ein Austausch und Korrelationsterm, enthélt also alle in den ersten drei
Summanden nicht enthaltenen Beitrige.

Kohn und Sham haben gezeigt, daBl die Energie des Grundzustandes einem
Variationsprinzip geniigt. Sie ist stationir und minimal beziiglich einer Anderung
An(7) der Dichte

dE(n)

P 0 mit der Nebenbedingung j on(7))dr =0 5)

AuBerdem 148t sich die Dichte durch einen Satz orthonormierter Einteilchenwellen-
funktionen ,(pi> darstellen:

- N, 2
Mﬂ=§M0ﬂ (©)

Damit lassen sich die folgenden Einteilchenwellengleichungen aufstellen:

{—%Vz +®(F) + Vi (Fn) + ch(?,n)}’(pi> =glp;) 7
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g; ist der Energieeigenwert der i-ten Einteilchenbasisfunktion.
Die Coulombwechselwirkung mit den Kernen lautet:

Nk 7
O(F)=-2Y, =—— (8)
o=1 Roc -7

Die Coulombwechselwirkung in Hartree-Néaherung ist analog zu (4) fiir ein Teilchen
im Elektronengas:

Vg (7,m) = 2 =dF? )

Fiir das Austausch und Korrelations-Potential VXC(F ,n) gilt:

V. ()= Lxe®

XC dn (10)

Bei bekanntem Austausch und Korrelations-Potential Vy~(7,7) kann nun das Problem
iterativ bis zur Selbstkonsistenz gelost werden:

a Startpotential vorgeben

b Einteilchenschrodingergleichung 16sen und damit die |(pi> und g; bestimmen

¢ Dichte n(7) aus }(pi> berechnen
d Neues Potential aus n(7) berechnen und dem alten Potential beimischen

Andert sich das Potential nicht mehr, so ist Selbstkonsistenz erreicht.
Das Hauptproblem liegt also noch in dem unbekannten Austausch und Korrelations-
Potential Vy~(7,n). Die hdufigste und auch in dieser Arbeit verwendete Naherung fiir

das Potential ist die lokale Dichte Niherung LDA (local-density-approximation).
Niherung: Die Austausch-Korrelationsenergie Exc ist ein Integral iiber das Volumen
des Festkorpers, dessen Integrand nur vom lokalen Wert der Dichte abhéngt.

E, {n} = [n(F)e, (n)dF (11)

€xc(n) ist die Austausch-Korrelationsenergie, die ein Teilchen in einem homogenen
Elektronengas der Dichte n=n(7) hitte. Damit hdngt das Potential Vy-~(7,n) ebenfalls

nur noch von der lokalen Dichte n(7) ab.
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(12)

Vo Gon() = < {ne ()}

n=n(r)
€xc(n) ist numerisch berechenbar.

In der Parameterisierung von Hedin und Lundqvist lauten die Gleichungen fiir den
Austauschteil:

., 4n 3 1 _ 4.
r mit mézrs = und Vx(n)—?cx(n)

s

3¢2 (9n )5 1
s="7\7) 7

und fiir den Korrelationsteil:

2
e (n) = —0,04552—{(1 + x3>ln(1+ 1)+£—x?~ —l}

x) 2 3
it x=-5 und - 0045621(1+1)
rmtx—i—l— und v_(n)=-0, - In p
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§3.3 Bandstrukturmethoden

§3.3.1 Allgemeines

Die Losung ‘I’q 3, (7) der Einteilchenschrodingergleichung

(V2 + V() - E_, ¥, () =0 (13)
erfiillt die Blochbedingung

¥+ R =R, () (14)
R ist dabei ein beliebiger Gittervektor. Das ist eine Folge der Translationssymmetrie

des Kristallpotentials V(F + R) = V(¥). Man kann sich also bei der Losung der Einteil-

chenschrodingergleichung auf eine Wigner-Seitz-Zelle beschrénken.
Damit ist es giinstig, die Ortsvektoren folgendermalien zu zerlegen:

~l

=R.+7 +p (15)

7] K

R ; zeigt auf die j-te Elementarzelle

r. zeigt innerhalb der Elementarzelle auf das Atom x

p ist der Ortsvektor innerhalb des Atoms k

§3.3.2 KKR-Methode

Diese Methode der Behandlung des oben formulierten Problems wurde von Korringa,
Kohn und Rostoker 1954 entwickelt4.3.

Die Differentialgleichung (13) wird in eine Integralgleichung umgewandelt

‘Pq’x(ﬁ,x) = % j dp' Gq p+x—-p—x¥, Eq,x W'+ )‘I’q,x(ﬁ' +K') (16)

dabei ist G die Greensche Funktion eines freien Teilchens mit der Blochschen
Periodizitdtsbedingung.
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,i(@+G )(p+r-p &)

G-lp+x-p —X',E, }|=
q(p P 7“) g‘ Eq,x—q2+m

-

G, sind die Translationsvektoren des reziproken Gitters.

Muffin-tin-Ndherung:

Die Elementarzelle wird zerlegt in sphérisch symmetrische Bereiche um die Orte der
Atomkerne. In diesen, sich nicht iiberlappenden Kugeln wird das Potential V ku-
gelsymmetrisch angesetzt. Im restlichen Bereich der Elementarzelle, dem sogenannten
interstitiellen Bereich, wird ein konstantes Potential angenommen.

V(7)) = V() fiir |F| < Muffin-tin-Radius
V(7) =konstant fiir || > Muffin-tin-Radius

Die Blochwellenfunktionen ‘I’67 2 werden nach reellen Kugelwellenfunktionen Yp,

entwickelt

max l

¥ P0= Y YRG0, @) an
l

=0m=-1

Rjist Losung der radialen Schrédingergleichung

1 d »d _

und die Blochkoeffizienten ¢y, sind komplexe Zahlen.

Weitere mathematische Umformungen von Gleichung (16) im Rahmen der KKR-
Methode fiihren auf ein nichtlineares Gleichungssystem fiir die Energieeigenwerte
E(.]. 2. Dadurch ist die KKR-Methode mit einem erheblichen numerischen Aufwand

verbunden.

§3.3.3 LMTO-Methode

Die LMTO (linear combination of muffin-tin orbitals) kann in gewisser Weise als line-
arisierte Formulierung der KKR angesehen werden und geht auf Arbeiten von Ander-
sen’/ zuriick. Um ein nichtlineares Gleichungssystem zu vermeiden, wird die

Radialwellenfunktion Ry(x,p,E) linear nach der Energie € entwickelt.
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Ry (6P, E5 ) ) = R0, B 5 )+ Ej 5 — Ep o oF |E=Eo,x (18)

Da die Nédherung um so schlechter wird, je weiter man sich energetisch von der Stiitz-
stelle E , entfernt, werden haufig fiir aufeinanderfolgende Energiebereiche (panels)

mehrere Stiitzstellen verwendet.

Die Kriterien fiir die Festlegung der Kugeln sind bei der LMTO andere als bei der
KKR. In der LMTO muf} die Summe der Volumina der Kugeln in einer Elementarzelle
exakt gleich dem Volumen der Elementarzelle sein. Dadurch iiberlappen sich die
ASA(atomic sphere approximation)-Kugeln, d. h. manche Volumenelemente werden
doppelt gewichtet. Es gibt auch kleine Volumenbereiche, die nicht innerhalb einer
Kugel liegen. Diese erhalten das Gewicht 0. Wichtig ist auch, daf} innerhalb jeder
Kugel in etwa Ladungsneutralitit vorliegt. Wie in der KKR wird in jeder Kugel ein
kugelsymmetrisches Potential angenommen. Fiir die Blochwellenfunktionen ergibt sich
folgende Darstellung:

lx 1 2
\Pq,x=2 2

cZZ‘K\,RlV (P, XY, (D) (19)
[=0m=—-] v=1

Die Summe iiber v berticksichtigt die lineare Entwicklung der Radialwellenfunktion.

§3.3.4 LMTO+SIC-Methode

Die LMTO+SIC (self-interaction-corrected) ist eine Modifikation der LMTO und geht,
was ihre Anwendung in dieser Arbeit betrifft, auf Entwicklungen von W. M.
Temmerman, Z. Szotek und H. Winter8 zuriick. Der wesentliche Unterschied zur
LMTO liegt in der Wahl der Zustinde. Wurden in der LMTO alle Zustinde durch
ausgedehnte Blochwellenfunktionen beschrieben, werden in der LMTO+SIC einige
dieser Zustinde durch rdumlich lokalisierte Wellenfunktionen ersetzt. Ein Problem
dabei ist, durch physikalischen Sachverstand zu erkennen, welche Zustdnde des
jeweiligen Festkorpers auf enge rdumliche Bereiche beschrinkt sind. Auflerdem wird
beriicksichtigt, daB sich ein Elektron nicht wie bei der normalen LMTO im Potential
aller Elektronen, sondern nur im Potential der anderen Elektronen bewegt. Diese
Verbesserung bedingt eine deutliche Erhohung des numerischen Aufwands, weil fiir
jeden Zustand ein eigenes Potential selbstkonsistent berechnet werden muf.
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§3.3.5 Uberpriifung der Bandstrukturergebnisse

Die angefiihrten Bandstrukturmethoden sind mit erheblichem numerischen Aufwand
verbunden und enthalten numerische Unsicherheiten. Deshalb ist es notwendig die
Bandstrukturergebnisse auf ihre Richtigkeit zu iberpriifen. So ist sichergestellt, dafl
die verwendeten numerischen Verfahren im ganzen Anwendungsbereich Giiltigkeit
haben und die benutzten Niherungsverfahren auch physikalisch sinnvolle Resultate
liefern.

Priifkriterien:
- Stetigkeit der Energiebidnder €5
- Stetigkeit und Differenzierbarkeit der Radialwellenfunktionen Ry y,

- Lage der Fermienergie Eg

- Erfiillen der Blochbedingung (Gleichung 14)

- Anndhernde Ladungsneutralitit der ASA-Kugeln bei LMTO
- Orthogonalitit der Wellenfunktionen

| dr W (P (F) =8y 58,7
Vol

- Vollstiandigkeit der Wellenfunktionen

S (¥ () =8 7)

§3.4 Berechnung von Zustandsdichten, Fermienergie und Fermifliche

Aus der Kenntnis der Banddispersion 146t sich die Zustandsdichte Z(E) berechnen

Z(E)=2Y (E- Eq,K)dcj (20)

XBZVZ

Wiinscht man Informationen iiber die Zusammensetzung der Zustandsdichte, so be-
rechnet man mit Hilfe der Blochkoeffizienten partielle Zustandsdichten.
Fiir KKR-Daten:

Z)\,,K,l,m(E)z J ’clmK‘ O\E -~ E“ )dq

By VolBZ
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Fiir LMTO-Daten:

lvaI IZKV E-E, )dq mit I, = [p?dp|R, ( p)\ Q1)

Z?»Klm( )= J Vl

Diese partiellen Zustandsdichten kénnen beliebig aufaddiert werden. Benétigt man z.
B. den Gesamtbeitrag der Zustandsdichte fiir I=1 und m=0 so summiert man einfach
tiber die restlichen Indizes A und x.

Um die Fermienergie zu berechnen, fiillt man die Zustandsdichte mit den Elektronen
der Elementarzelle auf

E,

j Z(E)dE (22)
EZ —oo

1

N=V

N ist die Anzahl der Elektronen in der Elementarzelle (EZ).

Die Fermioberfldche ist durch die Punkte g, welche die Bedingung Eg » = Ep erfiillen,

festgelegt. Falls diese fiir mehrere Béander bereichsweise erfiillt ist, kann sie aus mehre-
ren Schalen bestehen. Im Folgenden legen wir einen schmalen Energiebereich AE um
Er und ordnen alle Punkte g, deren Bandenergie Ezj ,, innerhalb des schmalen

Energiebereichs AE liegen, der Fermioberfldche zu. Dadurch kann aus der Strichbreite
der Darstellung der Fermioberfliche in der Brillouinzone die Steilheit der
Banddispersion um Ef ablesen werden.
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§4 Bestimmung des Photostroms

§4.1 Diagrammtechnik fiir nichtlineare Abweichungen vom thermo-
dynamischen Gleichgewicht

Bei der Photoemission verlassen fortwihrend Elektronen den Festkorper. Dies fiihrt zu
einer nichtlinearen Abweichung vom thermodynamischen Gleichgewicht, wodurch
spezielle Diagrammtechniken iiber die Feynmansche hinaus notwendig werden.

L. V. Keldysh® hat 1965 mit seinen Keldysh-Diagrammen eine solche Technik ent-
wickelt.

Diagrammentwicklung der Einteilchengreenfunktionen:

Wir fiihren eine Diagrammentwicklung an der Einteilchengreenfunktion
G(7t,7t) = ~i{ T¥(F, 0¥+ (7,1)) 23)

durch. T ist der Zeitordnungsoperator und w(r't) Heisenbergfeldoperator. Dabei
zerlegen wir den Hamiltonoperator in einen durch duere Felder ungestorten Anteil Hg
und in einen durch die Stérung verursachten Anteil H;

H=H,+H,

Mit der Dichtematrix p(t) kann man die Mittelwerte von Operatoren £2(t) berechnen
(Q()) = Spur(p(HQ, (1))

Auf die Einteilchengreenfunktion angewendet liefert das:

G(Ft,7t') = —iSpur(p(e) T, (7, )W o (7, 1")

Nun driicken wir die zeitabhéngige Dichtematrix p(t) durch die Dichtematrix des un-
gestorten Systems pg(t=-oc) aus

und ordnen um

G(Ft, 7't") = —iSpur(pyS(=eo,y T(Wy (F, W0 (7, )S(2, o))
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Die Zeit geht also von - {iber die beliebigen Zeitpunkte t,t' wieder auf -oo zuriick.

- positiver Zweig _

7~ 7~
t=-00 _ ) t=+oc

el
> negativer Zweig

Je nachdem auf welchem Zweig die Zeitpunkte t,t' liegen, erhalten sie ein + oder - als
Index. Wir filhren einen neuen Zeitordnungsoperator T, ein, der entlang der obigen
Zeitlinie ordnet und erhalten

G(Ft,7't’) = —iSpur(pOTcS(—oo, W (7,1)S(2,1 YWro(7,t)S(t', t)S(t,—oo))

Damit wirkt die Stérung nur noch in den S-Operatoren

—z‘t Hi(’c)dfc
St,t)="Te (24)

Wir fassen die S-Operatoren zusammen, wobei wir beide Zweige vollstdndig mitneh-
men

G(7t,7't) = —iSpur(pOTcS(—oo, +o0) ¥, (7, DT 0(F,1)S (o0, —o0 ))

Nun entwickeln wir beide Exponentialfunktion in den S-Operatoren und erhalten als
erste Abweichung vom ungestorten Zustand einen Term quadratisch in H;.

Analog zu Feynman-Graphen gibt es auch fiir Keldysh-Graphen Ubersetzungsregeln:
- Jede Linie liefert eine Greenfunktion

S |G = ~iSpur|poT, o (Fry ¥ (712 )] (25)
= i{ ¥y (FO¥G (7)),

bo- (GY L) = —iSpurlpoT. Yo 7 ¥ (714 )] (26)
= —i( ¥ (P (7)),
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+—+ |G F) = —iSpur {pOTc:lPO(F £ )¥g (7 ’t-,f')]} 27)
= —i{ T¥(FOES (F'7)),

- |GG = —iSpuripoT, :‘I’o(ﬂ_ g (7ee )]} (28)
= —i( T (PG (7)),

T = Zeitoperator, der umgekehrt in der Zeit ordnet
- Jeder innere Punkt liefert ein Raumzeitintegral und eine dimensionslose Kopplungs-
konstante g

+oo
j av [ gat
Vol — t=—oo

- Liegt der innere Punkt auf dem negativen Zeitzweig so liefert er ein Minuszeichen.
Die 4 Greenschen Funktionen Gt-, G-+, G**+ und G- sind voneinander abhingig,

Gt (71,7t") = O(t — £ )G~ (7, 71) + O —-1)G V(71,7 t’) (29)
G~ (Ft, 7ty = Ot — )G T (71,Ft') + O(f' =t )G~ (71, F1") (30)

d. h. nur die beiden Greenschen Funktionen Gt und G-+ sind voneinander
unabhéngig.
Im Grenziibergang t—t' gilt

ltjr_n”.GJf“ -G T =i8(F-7") (31)

Summation iiber alle zur kompletten Greenschen Funktion beitragenden Diagramme
fiihrt zu einer Gleichung vom Typ einer Dysongleichung

G(Ft,7't') = Go(Ft,7't") + [[ [[ Go (Ft, it ) Z(Hity otn ) G(aty ¥/, T dFy dtydity (32)

Oft ist es sinnvoll andere Greenfunktionen zu verwenden:

GA=-0¢-t NG T-G)=G"t+Gt (33)
GR=0@ -G -Gt )=GF -G -=G4* (34)

Die Greenschen Funktionen GA bzw. GR charakterisieren die dynamischen Eigen-
schaften der Teilchen.
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Die Funktion

F=Gt+Ggt

charakterisiert die statische Verteilung der Teilchen.
Auch hier geniigen 2 Funktionen zur vollstindigen Beschreibung (GA und F).
Im Anhang 1 leiten wir noch die folgenden Aussagen fiir T=0 her

G-+ =0 im Vakuum
G*- = 0 im Festkorper
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§4.2 Anwendung der Keldysh-Diagrammtechnik zur Berechnung des

Photostroms

C. Carolil® gibt in seiner Arbeit iiber inelastische Effekte bei Photoemission fiir den

Photostrom den folgenden Ausdruck an

eh?

j=

mx—>x—oo

lim

@z —093)GP (%,7.1) (35)

Der Index (2) bedeutet, daf3 in der Greenschen Funktion G die Wechselwirkung mit
dem Lichtfeld A(7,t) quadratisch vorkommt. Um einen Ausdruck fiir die Greensche
Funktion G(2) zu erhalten, malen wir zuerst das zugehorige Keldysh-Diagramm

Av

Av

Festkorper

%t

Abb. 4.2.1 Keldysh-Diagramm

xt

Das eingestrahlte Licht wird im Festkorper
an den Orten X und Xy absorbiert. Diese

Absorption muf} nicht gleichzeitig erfolgen.
Dann verlassen die Elektronen den Fest-
korper und bewegen sich auf den Elektron-
enanalysator zu. Dieser steht an dem,
verglichen mit dem Abstand der beiden
Orte X, und X5 sehr weit entfernten Ort X.

Dort werden die Photoelektronen als Pho-
tostrom j registriert.

Wir verwenden die Ubersetzungsregeln fiir Keldysh-Diagramme, um ein Ausdruck fiir
G(2) zu bekommen

G (z,7,1) = [[ dx,dz, [[ dtdt,G(%, %,1,4)0(%,1)G(F. %y, 11,1,)8(5, .1, ) G55, 7,15, 7)

Fiir jeden der 3 Punkte gibt es 2 Moglichkeiten (+ oder -). Daraus ergeben sich 23 = 8
Summanden

> > o [ B >
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Die Summanden 2,3,4,7 fallen wegen G-*(t) = 0 im Vakuum weg.
Mit den Identititen (Gleichungen 29 und 30)

Gt (7t, 7)) =0t — G (7, 7)) + O )G~ T (71, 71)
G (7,7t =0t —t")G T (7,71 + O(t' —)G T (#t,7t")

lassen sich die 4 Restsummanden zusammenfassen

+ o0

[>+ = [[ax,d%, j dtljdt2G+‘(t,tl)é(tl)G”““(tl,tz)6(t2)G+‘(t2,t)
—eo  t

+

i R

|>+ = —[[dzax, | dt jdt2G+—(t,t1)6<t1)G-+(t1,t2)5(t2)G+_(t2,t)

—oo  f
+

—_— 00

> ”d,zldx;f at, TG+ (6,50, )6+ (1, )61, ) (e,01)

>- =jjdfldf2}:dtl jdt2G+_(t,tl)5(t1)G—'*'(tl,tz)é(tz)G"'_(tZ,t)

— OO

Nun addieren wir die 4 Terme
G (x, 37,1 = 2 [ dx,d, [ i, [dt, 6 (1.,)o(1, )6~ (1,1, )62, )6 (1.1)
t 1

= -2[ d%,dx, Tdtl TdtzG“(t,tl)a(tl)G"+(tl,t2)6(t2)G++(t2,t)

—00 —oo

mit den Identitdten (Gleichung 33 und 34)

GR =Gt -G =-G— im Vakuum
G4 = G + G~t= G+ im Vakuum

ergibt sich

GO (zee) =2 drds, [di, [ diyGR(xm o5, )6 (5,500, (51, )GA (2,7 11)

—O00 —Q
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und fiir den Photostrom mit 6(%,t) = A(Z,£)V

2eh? Iim
m x— x'— oo

GR(?c,?cl,t,tl)ﬁ(ic‘l,tl)le‘Jf(561,22,tl,tz)ﬁ(fz,tz)VzGA(ic‘z,)‘c",tz,t) (36)

j= (93, —9;)[[dx,dx, [dt, [at,

—_—00 OO

In Anbhang 2 wandeln wir durch Fourierintegration die zeitabhdngigen Greenschen
Funktionen in energieabhéngige Greensche Funktionen um und erhalten Gleichung 38

= 2en?  lim INTIRY
J= em s ' 00O ~9;)|[dx,dx, | 20)
GR (7.3, 0)aze" " ,67 (5, %,.0- 0, Jaze 72V,6A(5,,7,0) (39)

ky, oy und € sind Wellenzahl, Energie und Polarisationsvektor des eingestrahlten Photons

Nun konnen wir das Keldysh-Diagramm aus Abb. 4.2.1 anders malen

Av
Im Gegensatz zu Abb. 4.2.1 hidngen die Green-
1 schen Funktionen jetzt nicht mehr von der Zeit,
sondern von der Energie ® bzw. -0y ab.
(I)—(D,Y
X,
Av “
Festkorper

Abb. 4.2.2 Keldysh-Diagramm
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§4.3 Bulk-ARUPS-Rechnung (BAR)

In diesem Paragraphen leiten wir eine erste ARUPS-Formel fiir einen unendlich
ausgedehnten Festkorper her. Darum nennen wir diese Rechnung BAR (Bulk-ARUPS-
Rechnung). Im folgendem geben wir die wichtigsten Schritte der Herleitung an, eine
ausfiihrliche Herleitung der BAR-Formel steht im Anhang3.

In Gleichung 38 wenden wir uns zuniichst GR und GA zu. P. J. Feibelman und D. E.
Eastman geben in ihrer Veroffentlichung!l unter Beriicksichtigung des Festkorper-
potentials Ausdriicke fiir GR und GA an. Wir verwenden diese beiden Ausdriicke
zunéchst ohne Festkorperpotential:

L MEE AL LA

-4 ——“lf - ?cll e ———lf'—iz mit k2=

GR =

Niaherung: Die Photoelektronen spiiren kein Festkorperpotential.

: lim
Nun fiihren wir den Grenziibergang 7 durch und erhalten
X — x'— oo

7 o= 0 [{ s, doe o H)e 9 89,675, 5,0 - 0 (40)
Die Greensche Funktion G+ ist gegeben durch

G (% %,0-0,)=2im6R(z. 5,0 -0 ) flo-o, - ) 1)

Y

1 : e e
o—a —g~ die Fermifunktion ist.
I+e v °F

wobei f(co -, - EF) =

Wir fiihren lokale Ortskoordinaten ein:

X =R, +K +p, und %, =R, +K,+D,

1 2

R j zeigt auf die j-te Elementarzelle
K zeigt innerhalb der Elementarzelle auf das Atom x
p ist der lokale Ortsvektor innerhalb einer Atomkugel.
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Niherung: Wir setzen den Kristall als periodisch in allen drei Richtungen an, d. h. der
Kristall ist unendlich ausgedehnt und hat keine Oberfléche.

Mit der Blochfouriertransformation

- q( R) dg

R (i =
ImGBulk(Jl,]z,Kl,Kz,Pppz)“J.e A ImGBulk Q(KI’KZ pl’p2) Vol o (43)

reduzieren wir die Volumenintegrale auf eine Elementarzelle.

In dieser Form kann ImGR in Bandstrukturniherung durch Blochwellenfunktionen
ausgedriickt werden:

ImGgqu,q(Ksz’ﬁpﬁzvm“D )Z—“Z‘P- s pl)lP‘ (K2"32)8(°°"m7_E@1‘,7&)

(44)
Die Deltafunktion driickt die Energieerhaltung |® = E; ) +©,[ aus. Ein Festkorperelek-

tron (Impuls 7%qg, Energie EC7 5, aus dem Band A) absorbiert ein Photon (Impuls hlzy,
Energie ®y) und erhélt dadurch die Energie ® und den Impuls hik .

Einsetzen von (43) und (44) ergibt

Tk = = i(k-k, )R, - ) —ig(R._ -R.)
J ‘xko_ .Z”dpldpzjd(l)-\/—el x +P2 A K P Y sz'[V lBZe & J2 7
]l,]z’K],Kz
¥ ¥ (00815, (k0.5, )80 -0, ~ £, {00, ~E;) (44b)
Mit der Deltafunktion

iR +3-FXR, R ) (= _
TR (k& -7-6) 45)
Volp, Y

A

erhalten wir den Impulserhaltungssatz

hk = hi + hEY +1G. G ist ein beliebiger reziproker Gittervektor.
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Nun kodnnen wir symmetrisch zum Betragsquadrat zusammenfassen

j e ondm@%jdzjﬁ(m—my ~ Eq,}b)f(co—my - EF)S(Q +G+k, —E)
2

z(k -k )(K+p)_.V\P (K p)
g,\

Damit ist die Realwertigkeit des Photostroms deutlich.

Der Elektronenanalysator hat eine endliche Winkelauflosung, es werden also immer
Elektronen aus einem Raumwinkelbereich gemessen. Wir tragen diesem Sachvczrhalt
Rechnung, indem wir iiber den Winkelbereich der Winkelauflosung integrierenj dsl.

Nun Verwénden wir fiir die Blochwellenfunktionen ‘P.q. 3, die LMTO-Darstellung

aA = Z Z ZC‘”‘ R, (p. %)Y, (P) (19)

[=0m=—1v=1

und erhalten die Formel fiir die BAR (Gleichung 50)
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ipar=kF'% ] dgd(0-o, - ., ) 1B, - B4 (50)

A ABZ
mit
o G(im,T,11)
A= 3 ) ((12 -EY)O)e”‘(k*“k) Jdpps; &~y p)e| Glim,Tin1-1)
bl G{im, 7, 10)

0
(pa_pRlv(p’K)_lRlv(p’K)+(21 * DRy (p.x)5; ,z—l)

Cl o = = Blochkoeffizient

Y1, = reelle Kugelwellenfunktion

J1 = sphirische Besselfunktion

G(m,l'm' ,I'm") = [dpY, Y, Y. . =Gauntzahl

R,y = Bandradialwellenfunktion

€ = Polarisationsvektor des eingestrahlten Lichts

A = Bandnummer

K = Atomnummer in der Elementarzelle

ABZ = Grob kegelstumpfformiger Bereich aus der Brillouin-Zone (Siehe §2.1)
o,k = Energie und Impuls der Photoelektronen

@, hEY = Energie und Impuls der eingestrahlten Photonen

Eq,?» = Bandenergien

7 g=Impuls der Bandelektronen im Festkorper

In dieser Gleichung werden die Blochkoeffizienten der ganzen Brillouin-Zone bené-
tigt, wihrend die Bandstrukturrechnung nur Blochkoeffizienten im irreduziblen Be-
reich liefert . Durch Symmetrieoperationen konnen aber die Blochkoeffizienten fiir die
ganze Brillouin-Zone berechnet werden. N#heres iiber diese Symmetrieoperationen
siche Anhang4.
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§4.4 Vielschicht-ARUPS-Rechnung (VAR)

Wir nehmen an, der Kristall hat eine Oberfléiche parallel zur xy-Ebene. Der Kristall ist
nun in z-Richtung nicht mehr periodisch , also konnen wir in dieser Richtung keine
Deltafunktion mehr einfithren und erhalten somit auch keinen Zusammenhang mehr
zwischen k;, und q,. Der kleine, durch die Analysatorauflosung bedingte Ak -Bereich
schrinkt den z-Impuls q, der Bandelektronen nicht mehr ein, so daBl in z-Richtung
tiber die ganze Brillouin-Zone integriert werden muf3. Spaltet man den Festkorper an
einer Stelle, so entstehen zwei Proben mit verschiedenen Oberfldchen. Fiir jede Probe
ist eine eigene Rechnung erforderlich. Die Photoelektronen konnen auf ihrem Weg
durch den Festkorper durch inelastische St6Be Energie abgeben und konnen den
Festkorper unter Umstidnden nicht mehr verlassen. Dadurch erreichen die Elektronen
aus tieferen Schichten die Oberfliche nur selten und die ARUPS-Messung wird
besonders bei geringen Photonenenergien ausgesprochen oberflaichenempfindlich.
Diese Abschwichung des Photostroms wird in dieser Arbeit durch eine komplexe
Elektronenwellenzahl k beriicksichtigt.

Im folgendem geben wir die wichtigsten Schritte der Herleitung an. Eine ausfiihrliche
Herleitung der VAR-Formel steht im Anhang5.

Wir beginnen bei Gleichung 44b aus §4.2

B - —ig(R. -R.
7 e KO zjjdpldpzjdmfe“" )R, R 5B R By e IR

A=
Jii oK Vol BZ

S 005,95 5 (0.5, ol 0 -0, - £ Jflo-o,-E;) 44b)

Die Probe ist senkrecht zur Oberflache nicht mehr periodisch. Darum zerlegen wir die
Vektoren in eine Komponente parallel zur Oberfliache (gekennzeichnet mit dem Index
") und eine Komponente senkrecht zur Oberfldche (gekennzeichnet mit ). Damit kon-
nen wir die folgende Deltafunktion fiir die Komponente parallel zur Oberfldche auf-
stellen. Den Index j zerlegen wir ebenfalls in zwei Indizes: j" z&hlt die Elementarzellen
einer Schicht parallel zur Oberfldche durch und j' z#hlt die Schichten senkrecht zur
Oberflache durch.

1 l(k”‘i‘“” k”)(R” Rl’) ” = ’”
F i —S(k k q G )

J]’]2

Fyy ist die Fldche des Schnitts der Brillouin-Zone mit der qx-gy-Ebene.
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Wir erhalten den 2-dimensionalen Impulserhaltungssatz (In der z-Richtung 146t sich fiir
eine endliche freie Wegldnge der Photoelektronen kein solcher Zusammenhang
formulieren):

hk” = hg” + mz; +hG” (63Y)

und den Photostrom

Wk=k )R, +%,+D,~R  —K,—p, >§‘71§‘37J ﬁe_iqm )

jo<k" 3 [[dpdp, | doae L
Z

TR,

£, 0 a8, 5y o -0y - ol + 65 )

Nun fassen wir analog zu §4.2 symmetrisch zum Betragsquadrat zusammen, fiihren die
endliche Winkelauflosung des Elektronenanalysators [dQ ein und erhalten die Formel

fiir die VAR (Gleichung 53 auf der folgenden Seite)
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LB
2

d

Joar <k 2 Jak, [dg, | dq, | 7?15(03—@7—15. )f(E_x—E AP (53)
MAk “Ag "Ag T B 7z

mit A = 2~ % “( )l Clva ((E'—]Zy) ) l(R' +K)(k k)jdppﬁ ‘k ‘P)

Jedm, iy
G(im,Tin,11)
3 G(lm Im,1— 1) (p aa R, (p. %)~ lRlv(p,K)+(2l+1)RlV(p,K)8Zl 1)
G{im, T, 10)
= Blochkoeffizient

ClmKV
Y, = reelle Kugelwellenfunktion

j1 = sphérische Besselfunktion

GUm,I'm',I'm") = [dpY, ¥, .Y . =Gauntzahl

Ry = Bandradialwellenfunktion

€ = Polarisationsvektor des eingestrahlten Lichts

A = Bandnummer

K = Atomnummer in der Elementarzelle

B, = Ausdehnung der Brillouin-Zone in z-Richtung

Ak, Aqx, Aqy = Impulsauflsung des Elektronenanalysators /7

J' = Schichtindex in z-Richtung (Eine Schicht hat die Dicke einer Elementarzelle)
R 7= Ort der j'-ten Schicht (Hat keine x,y-Komponenten)

o,hk = Energie und komplexer Impuls der Photoelektronen
@, ’th = Energie und Impuls der eingestrahlten Photonen

Eq 2, = Bandenergien
7 G =Impuls der Bandelektronen im Festkorper

In Gleichung 53 kommt bereits der Phasenfaktor e—l(R sk vor. Im Verlauf der

Arbeit wird sich herausstellen, dafl dieser Phasenfaktor wesentlich die Struktur der
ARUPS-Kurven beeinfluf3t.
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§4.5 Vielschicht-ARUPS-Rechnung (VAR) mit Festkorperpotential

Av

ol In diesem Abschnitt beriicksichtigen wir einen

X . o
3 o weiteren Aspekt des Festkorpers. Innerhalb des
, X J Kristalls bewegt sich ein Photoelektron in einem
o-0, durch seine Struktur festgelegten, periodischen
0] Potential. AuBlerhalb des Festkorpers bleibt es
b weiterhin bei einem Potential=0. Das Festkor-

Av | 2 perpotential ndhern wir selbstkonsistent.
Festkorper

Abb. 4.4.1 Keldysh-Graph der VAR+FP

Néherung: Wir setzen fiir den ganzen Festkorper ein Bulkpotential an, also keine ver-
dnderten Potentiale in Oberflichennihe. Auerdem hat unsere Oberfliche weder Ver-
setzungslinien noch Unreinheiten.

Im folgendem geben wir die wichtigsten Schritte der Herleitung an, eine ausfiihrliche
Herleitung steht in Anhang®6.

Wir beginnen mit Gleichung 39

- 2 li
Jj= 2 an oo(ax" ‘ax)ﬂd’—cldfzjg%

- ik ¥ —ik % e ) \od = et = -
GR(x,xl,m)ael ige M2 GA(xz,x’,co)EV]SVzG +(xl’x2’w_°)y)

und beriicksichtigen in den beiden Greenschen Funktionen GR und GA das
Festkorperpotentiall 1

GR, oo rp = GR(%, 5, 0) + FJK d553G§(5a,x3,m)v(x3)G§ulk(x3,xl,m)l (54)
Glypspp = GE, 7 ,00) + }Jde4G§ulk(f2,)‘c4,OJ)V(J?4)G64(X4,X' ,0) (55)

G§(i,f1,m) bzw. G(‘)‘l(iz,)? ,(D) sind die Losungen fiir V(X) =0
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! eik|x—x,| ! e—iklf’—k‘zl

A _

R__ 1 —_—
P M T g

V(X) ist das Festkorperpotential
Ggu Ik (553, Xq, O))bzw.G‘gulk (552 s Xy ,0)) sind die Losungen im reinen Festkorperpotential

Die Raumintegrale erstrecken sich iiber den ganzen Festkorper.

Nun berechnen wir analog zu §4.3 (05, — 0 5, fillren den Grenziibergang

xX— X' — oo
durch und erhalten
= 2en%a® 3° ik (% - _
J= Tomm? E |2 ‘Ua'xldxzf2 (- )21k ( )8V eV G~ (xl’xz’(’)_wy)
[ om0 )| £ ) 50
(56)
Die Greensche Funktion G-+ ist gegeben durch
65, 5,0-0,)=2m6R(5. 5.0 -0 ) flo-o, - E) @)
: 1 . : .
wobel f (0) -o0,—F F) = - g~ die Fermifunktion ist.
Y 1+e v °F

In den Veroffentlichungen ist der Abstand Probe-Analysator (|5|) nicht angegeben,
darum verzichten wir darauf, den Photostrom in absoluten Einheiten anzugeben.

Wir fiihren lokale Ortskoordinaten ein:

5c‘1=Rj1+K1+p1, i2=Rj2+K2+p2, 5c‘3=Rj3+K3+p3und x4:Rj4+K4+p4

R j zeigt auf die j-te Elementarzelle
K zeigt innerhalb der Elementarzelle auf das Atom K
p ist der lokale Ortsvektor innerhalb einer Atomkugel.
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In diesen Koordinaten hat der Photostrom folgende Form

o o CENR 4R AP -R R =P )
FoB0 3 [[dpdp,fdovwe T IRTR TR 6y
117_]2,}(1,1(
—iki°\ R +K +P
e ( At pl)+ J-d|33e
JpK,

—ikz*( R
iR AL 3)V(K3’ﬁs)Gguzk(f3’K3’53’j1’Kl’51,(0)}

.kxo R = 4= kxo R
el ( 12+K2+p2)+ Zd‘34el ( j4+K +p4)V(K4>pA) Bulk(]Z,Kz,pz,]4,K4,p4, )}
VAL

ImGR(j,, ), Ky Py @ —coy) flo ~o, - E,) (57)

Wir niahern ImGR durch ImGgulk Jfithren die Blochfouriertransformationen (43) von
Ggu Ik Ggulk und Im Gﬁu i durch und stellen Im Ggu Ik, durch Blochwellenfunktionen
dar. Damit ergibt sich

dg —icj(Rjz —Rh)

zk(R +K,+p,— R -K,—P,
e

_ =& =€
7 o k0 | Z [[ dpdp, [ dowe EVEV, | 7
Ay KKy BZ

_io(R +& +p (R + dg -id\R-R
¢ ( “+K1+p,)+ Zjdﬁ3e ( 5% +p3) (K3’P3)-[ Vo lBZ HJ( )Ggulk (K3’p3’K1 P @ )]
AL

A

ik20(1"{ +K4+§“)V(K4,54)J V(c)z’lq .
BZ

/4

eikfo( R +%,+p,) b S
IK,

.2 R —R‘
lq( 7} M)Ggulk (Kz’pZ’K4 p4, )

¥ (K1>91)T§,x(K2>52)5(C° -, - E(.].,}\)f(oa -, - EF)

Die Probe ist senkrecht zur Oberfldche nicht periodisch. Darum zerlegen wir die Vek-
toren in eine Komponente parallel zur Oberfliche (gekennzeichnet mit dem Index ")
und eine Komponente senkrecht zur Oberfliche (gekennzeichnet mit ). Damit kdnnen
wir die folgende Deltafunktion fiir die Komponente parallel zur Oberfliche aufstellen.
Den Index j zerlegen wir ebenfalls in zwei Indizes: j" z#hlt die Elementarzellen einer
Schicht parallel zur Oberfldche durch und j' zahlt die Schichten senkrecht zur Ober-
flache durch.

s F1 i(kr+g" "”)(Rf%“Rff"):a(k" B &)

.]] 3.]2 'Xy

Fyy ist die Flache des Schnitts der Brillouin-Zone mit der gx-gy-Ebene.
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Auf jeden der 4 Summanden angewand liefert den Impulszusammenhang

hk” =g’ + ik + hG” (51)

In der z-Richtung 148t sich kein solcher Zusammenhang formulieren, denn wegen der
endlichen freien Weglinge A der Photoelektronen tragen nur wenige Schichten zur den
ARUPS-Kurven bei. Eine Summation iiber unendlich viele Schichten liefert eine

Deltafunktion S(kz - kY ;4 Gz>und damit einen festen Zusammenhang zwischen

den z-Komponenten der Impulse von Photon, Photoelektron und Bandelektron.
Endlich vielen Schichten dagegen liefern eine breitere Verteilung. Je geringer die
Anzahl der zu summierenden Schichten ist, desto breiter wird die Verteilung. Es gibt
zwar kein zwingender Zusammenhang mehr zwischen den z-Komponenten der
Impulse, diese sind aber auch nicht voneinander unabhéngig, sondern es besteht eine

erhohte Wahrscheinlichkeit, da ein Photoelektron den z-Impuls &, = kY , T4, 16,

hat. Eine wichtige Folge davon ist, daf} die Photoelektronen nicht von dem ganzen z-
Bereich der Brillouin-Zone gleichméBig emittiert werden, sondern daf3 die Emission im

z-Bereich der Brillouin-Zone um g, =k, -G, — k"{ , mit groferer Wahrscheinlichkeit

erfolgt als im restlichen Bereich der Brillouin-Zone.

Aufgrund der endlichen Winkelauflosung des Elektronenanalysators kommt noch ein
Raumintegral 4Q hinzu.

Nun kann die VAR+FP mit der VAR verglichen werden. Die einzige Anderung ist im
Betragsquadrat, also in A

AvaR+FP = AvAR T AZusar:

=S [ d[_).eiEY(R'J,+ﬁ+5)e—il€(1§‘j,+K+§)eiqu'zyj,§i—7\Pq )
Jx ’

_ ik|R +%+p) igR _= ~
AZusatz = Z Jdpel Y( ! P)elqz %) 8V\P§,K(K’p)'

—ikl R K +p d i R P R
zj‘d“ lk(R ia +K2+p2)V(K2,52 )J. qB?’Z . lqz,z(R i R ”)ZGgulk,% (KZ,E)Z,K,[S,(D)
Z
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Als néchstes formen wir Az qar, Weiter um:
Ggu Ik,G kann in Bandstrukturniherung durch Blochwellenfunktionen ausgedriickt
1

werden
¥ (16,5, - (.p)
_ 27 2 - H
R ==Y g, M g,»M
GBulk,f]‘z(K25p2aKap>O‘))—% . (D—E__ X:ln (59)
qz’

Nun entwickeln wir e—lkpl,

i 2 Z( —i) J~(lk’92) )Y",ﬁ(lgo)

[=0rm=—

verwenden fiir die Blochwellenfunktionen \ch die LMTO-Darstellung

max

ar
Y= IZO 2 Vzczmx wRiv(P2: %)Y, (Py)
Wl T

und erhalten

_ ik |R +¥X+p) ig R B zI?R',+T<)
Azsae= 2 | dpé ( p)elqz YEVE, , (k,p) X [dp,e 727
J.K K,
= L - N _\da, , —ig, (R -R ) ]
w5 ~z<;z>lJi(Akapz)zg,ﬁ(pz)mg,h(zco>v<1<2,pz> T 2' sz —

[ =0m=~1 2 A g,
l],max l] 2 - j; 2,max
[=0m=-] vl——-l (LN L=0m, ==L v,=

Schlieflich verwenden wir die Orthogonalitit Ja’p2 5.. 8~ , Gleichung 47

und die Gauntzahlen G(lm,lzmz,l”m' ) = Ja’p lm};ZmZ);" ot und erhalten damit die
VAR+FP-Formel (Gleichung 60).
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B
+.__Z.
2 dg )
Jvarsrp <k Z Jdk, [da, | da, | #5(‘”“”7‘% ) (Eq,x—EF)|A| (60)
AkZ Aq Ag, B "z
2
mit B
A=Y & 3R E Oy AR vAREPY
K,l,m,v J
mit
i N _rip e | ClomT11)
VAR=Z(—i)I};~~[(E &) )e_l F%| 6lim 1, 1-1) o j-(E - o)
. G(im, T, 10

d
(P 3p Riv(px) = PRy, (p. ) +p(2L + DRy, (.15 1)

und

VARFP= 3 0pn 2 Pissdin
L,m,v, [.m,Vv,K

mit

GlIm, Lym,,11) ) - \
Pinsy = &| Glim,Lym,,1-1) Jdp Ry, (ps K)(p2 §5Rlv(p’ ) = pIRy,(p,x) +p(21+ )R, (p, K)5zz,z_1)
G(1m,lm,,10)

P = J 52V (3.%)5; ()R, ; (5.%)

~ _ ) = 2 ~ .~ Ru _Rt ) - ==
VRN -0 k(R _+X) dg ’qz( g *GA 1
q,.=(—1) Y~~( )Ze J —Ze J Z c2” ¢ -
nt Im ]~,, _%; Bz 5 Iy lszKVZ co—Eé,x-i-m
2
ar -
ey = Blochkoeffizient

Yy, = reelle Kugelwellenfunktion

j1 = sphérische Besselfunktion

G(Im,Im ,I'm'") = _[dp 7 Y e = Gauntzahl

Rj y = Bandradialwellenfunktion

€ = Polarisationsvektor des eingestrahlten Lichts

A = Bandnummer

K = Atomnummer in der Elementarzelle

B, = Ausdehnung der Brillouin-Zone in z-Richtung

Ak, Agy, Aqy = Impulsaufldsung des Elektronenanalysators /7

j' = Schichtindex in z-Richtung (Eine Schicht hat die Dicke einer Elementarzelle)
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R, J= = Ort der j'-ten Schicht (Hat keine x,y-Komponenten)

w,hk = Energie und komplexer Impuls der Photoelektronen
(:Jy,hkY = Energie und Impuls der eingestrahlten Photonen

EZj,?» = Bandenergien

7 g=Impuls der Bandelektronen im Festkorper
V(p, &)= Festkorperpotential (Liefern die Bandstrukturprogramme)

Noch einige Bemerkungen:

- In der Greenschen Funktion GX

Bulk,G
¢ (eampo)oy tE Rl ep) R
GBulk’é K, p» K9 p,m = i (D E: X + l’n = Re GBulk,qt + lIm GBulk,é'
q,

kann aus dem Imaginarteil der Realteil berechnet werden:

ReGR :.1_J’_d_m_1 GR

G- Bulkg

- In den Greenschen Funktionen GR und GA (Gleichungen 54 und 55) kommt die
komplexe GroBe k vor. Im Imaginirteil dieser GroBe ist die freie Weglinge A

versteckt.

X
fx,y,z

7 _ JReKHIME)F _ _tmF iRe 7 _ e—(lmkxx”mk,.y”mkzz)eiRe/?? . (7&‘ A, R, L‘Relzf
mit A, .M, als freie Wegldngen in x-,y- und z-Richtung

. . ~i(R +K)k
In Gleichung 60 kommt wieder der Phasenfaktor e HR Ok vor. Im Verlauf der
Arbeit wird sich herausstellen, daB dieser Phasenfaktor wesentlich die Struktur der

ARUPS-Kurven beeinflufit.
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§4.6 Zusitzliche Effekte

In einem realen Festkorper konnen ein Reihe von zusidtzlichen Effekten auftreten.
Diese wirken sich unterschiedlich auf die GréBen im Keldsh-Diagramm (Abb. 4.4.1)
aus. Durch Renormierung des Keldysh-Diagramms kénnen diese Effekte erfaBt und
berechnet werden.

Wir unterscheiden 4 Klassen von Renormierungen:

-a Die Renormierung der Propagatoren

-b Vertexrenormierung der inneren Punkte X; und X,

-c¢ Vertexrenormierung des duBeren Punktes X
-d Vertexrenormierungen mit inneren und duf3erem Punkt

Basierend auf der Verodffentlichung von C. Carolil0 geben wir nun die wichtigsten
Effekte an und zeigen ihre Auswirkungen auf die ARUPS-Kurven:

1 Unebene und verschmutzte Oberflichen:

Bei ARUPS stammen ca. 99% aller Photoelektronen aus den duBersten 3 Schichten.
Lagern sich z. B. wihrend der Messung Wassermolekiile an die Oberfliche an, so
wird die Messung erheblich verfialscht. Darum werden alle Messungen im Ultrahoch-
vakuum (<2*10-11mbar) durchgefiihrt und dort die Proben (Einkristalle) direkt vor der
Messung gespalten. Eine theoretische Behandlung ist nicht notig.

2 Elektron-Loch-Paar-Erzeugung:

Das Photoelektron st6Bt inelastisch mit einem Bandelektron, gibt dabei Energie an das
Bandelektron ab, hebt es iiber die Fermienergie an und erzeugt so ein Loch im vorher
voll besetzten Band. Aufgrund der geringen freien Weglidnge eines Elektron-Elektron-

StoBes im fiir ARUPS relevanten Energiebereich (Ag =~5-15A) ist die Elektron-Loch-

Paar-Erzeugung ein sehr starker Effekt.
Die Wirkung der Elektron-Loch-Paar-Erzeugung auf das Keldysh-Diagramm (Abb.
4.4.1) und auf die ARUPS-Kurven verdeutlichen wir an 3 Beispielen:
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- Beispiel 1:

Festkorper

Abb. 4.6.1 Elektronen-Loch-Paar-Erzeugung ohne zusitzlichen Photostrom

Dem Photoelektron verbleibt nach der Elektron-Loch-Paar-Erzeugung nur noch die
Restenergie 0-0q und das erzeugte Elektron-Loch-Paar rekombiniert im Festkorper.

Der Stoflprozef3 vermindert die Photoelektrone-

nenergie, wodurch ein Untergrund in der

ARUPS-Kurve erzeugt wird. Der Energieiiber-

trag pro Elektron-Loch-Paar-Erzeugung hingt

von der Zustandsdichte der Elektronenstruktur
Eq, A ab, denn aus der besetzten Zustandsdichte wird
das Bandelektron entnommen und in die unbe-
setzte Zustandsdichte eingesetzt. Unter der
Voraussetzung, dafl die Photoelektronen nur Energie abgeben konnen (also keine
Energieaufnahme durch Stéfe) gilt ndherungsweise fiir den Untergrund folgender
Ausdruckl!3:

J

Abb. 4.6.2 ARUPS-Kurve mit Untergrund

E.-»

U(w)=[W(E;)dE bei einem StoB
0
®'-0 E.—

Uy (o) = jW(Ez)dE2 jW(El)dEl bei zwei StoRen

mit der Stonahrschelnhchkeu W(E) =k [Zpeserzt(E)Zjper(E+ Ep)dE

Besetzt
k = StoBparameter

Z = Zustandsdichte

o = Photoelektronenenergie nach den Stofen

Auf dem Weg zur Oberfldche nimmt durch jeden Stof3 die Energie des Photoelektrons
ab und nach einigen Stofen reicht die verbliebene Restenergie nicht mehr aus, um den
Festkorper zu verlassen.
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Beispiel 2:

Festkorper

Abb. 4.6.3 Elektronen-Loch-Paar-Erzeugung mit zusitzlichen Photostrom

In diesem Fall rekombiniert das Elektron-Loch-Paar nicht im Festkorper, sondem es
erzeugt einen zusitzlichen Photostrom geringerer Energie. Auch hier nimmt also der
stoB3freie Anteil der ARUPS-Kurve ab und ein Untergrund, bestehend aus den
energiereduzierten Photoelektronen und dem zusitzlichen Photostrom, taucht auf.

Beispiel 3:

Festkorper

Abb. 4.6.4 Elektronen-Loch-Paar-Erzeugung als Teil der Renormierung eines Propagators

Die Elektronen-Loch-Paar-Erzeugung hat auch erheblichen Anteil an der Selbstenergie
der Propagatoren.

Die Elektronen-Loch-Paar-Erzeugung verursacht in den ARUPS-Kurven einen Un-
tergrund, vergrofert die Selbstenergie der Propagatoren und reduziert die freien Weg-

lange A erheblich.
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3 Phononenerzeugung: (Anregung von Gitterschwingungen)
Im Energiebereich der ARUPS-Experimente gilt fiir die freien Wegldngen
Al =5-15A Freie Weglinge fiir Elektronen-Elektronen-StoBe

Aph = Freie Wegldnge fiir Elektronen-Phononen-Stofie

Damit kann die Phononenerzeugung gegeniiber der Elektronen-Elektronen-
Wechselwirkung vernachliaBigt werden. AuBlerdem ist die Wechselwirkung zwischen
den Linien w und -0y im Keldysh-Diagramm (Abb. 4.4.1) zu vernachlidBigen, weil

kel <<?»ph

die Phononenenergie (=25meV) viel geringer ist als die Energie der Lichtquanten (18-
60eV).

4 Plasmonenanregung: (Anregung einer kollektiven Elektronenschwingung)
Obwohl Plasmonen mit Energien um 25¢V12 in YBayCuzO7 existieren, ist die An-
regungwahrscheinlichkeit doch gering.

5 Inverser Photoeffekt: (Emission eines Photons mit Impulsiibertrag an das Gitter)

E Die erzwungene Emission durch das

Lichtfeld ist nicht moglich, weil im

\ Festkorper die Elektronenstruktur bis

2\ \ zur Fermienergie vollstandig aufgefiillt

'\\\y/ < \ ﬁ ist. Die spontane Emission eines Pho-

Band \\\\ \\\\ tons hat eine geringe Wahrscheinlich-

\\bgsw N\ \ k keit. Der inverse Photoeffekt, und

damit auch der Augéreffekt, kann also
vernachlaBigt werden.

Abb. 4.6.5 Photoeffekt und inverser Photoeffekt

6 Elastische Streuung der Photoelektronen an Festkorperelektronen, Phononen
und Photonen:
Vergrofiern nur den Winkelbereich, aus dem die gemessenen Photoelektronen stam-

men. Bei einer Winkelauflosung des Analysators von mindestens +1° ist das relativ
unproblematisch.
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Die Renormierung der Propagatoren:

GA (w

Festkorper

Abb. 4.6.6 Die Renormierung der Propagatoren

Die Renormierung der beiden Propagatoren GR((D) und GA((D) unterscheidet sich von
derjenigen des Propagators G'+(0)-(D,Y).

Betrachten wir zunéchst die beiden Propagatoren GR(co) und GA(O)):
Wir nghern im Energiebereich um o die komplexe Selbstenergie Zk(a)) unabhingig

von ¢ an. Dann fithren wir die komplexe Energie E ff SO Zy (®) ein und erhalten

die folgenden Beziehungen:

’ iImE iImE

~ —i| oy — ef |ro=

Rlo - _i [F i3 I ReEeﬂ 1+ Re E k X, l/ReEflf[HZReE )k X

G x’x17Eeff o< e \ e 1 —¢ eff = e eff
ImE

_ — 9 fo%
o 0= 1
GR()‘c‘x E )oce i [ReE K%, 2,[ReE,
> Teff
sowie
ImE

ff 70z

— k"X
i [ReE k°x 2 |ReE 2
GA(_;C‘2,X-',Eeﬂ,)oce eff 2. eff

Der Realteil der Selbstenergie 2(®) in GR((D) bzw. GA((D) verursacht eine Verschie-
bung der Photoelektronenenergie .

Der Imaginérteil der Selbstenergie in GR((D) bzw. GA((D) sorgt fiir eine exponentielle
Déampfung des Photostroms. Dies wird mit dem Parameter freie Weglinge A beriick-
sichtigt.
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Nun zum Propagator G‘+(co-0)?):

In Anhang 4 zeigen wir, daf3 die Selbstenergiematrix 2ij(o) (ij sind Bandindizes) wie
definiert in guter Niherung bei den Materialien YBa;Cu3O7 und SrpRuOy4 diagonal in
den Bandindizes ist.

Damit ergibt sich

GR \%.%,0-0,)= :

Bulk( 12 Y) YOI (@) -0, —Eg ) +in

berechnet sich der Imaginédrteil nicht mehr als Deltafunktion, sondern als Lorentz-
funktion:

ImX. , (0)
mGE g (5.0 ‘D) Z\Iqu( 7)¥5 (%) ke

((x) +Re Zq,x((’)) -0, - Eq,}»)2 + (Im)lq,x(co))2

Mit Gleichung 60 erhalten wir die Formel fiir die selbstenergiekorrigierte ARUPS-
Rechnung (SEKAR):

Z

- - 2 dq Im)3~x(m)
Jsexar < k°% [k, Jda, | dq, | B )
Mak Ag. Aq T B X (0)+Re2qx((o) w, ~E, ) +(Imzﬂ(co))

> ,

7 H(Ep, ~ Ep )P

(61)

Der Realteil der Selbstenergie X3 (®) in G—+((D’(°Y) verursacht eine Verschiebung der

Photoelektronenenergie .
Der Imaginirteil der Selbstenergie X (®) in G'+(c0-wy) verschmiert die ARUPS-Kur-

ven.
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§5 YBayCu3zO7

§5.1 Eigenschaften und Struktur

57 &
ge?te A ‘ <> Spaltung

5 O 1-2 O-Ebene a (OEa)
3-4 O-Ebene b (OEb)
13 5-6 O-Apex (OA)

7 O-Kette (OK)

‘6/.3

11

Q @ o-10 Ba
M

O

Q 11Y

@ 12-13 Cu-Ebene (CUE)

.12 14 Cu-Kette (CuK)
Se!te B Spaltung
Seite A C) ‘ C) O Leere Kugel
9
s O ®
g O b=y

14 @)
O Q a=x

O O

- Metall

- Hochtemperatursupraleiter T .=92K

- Paramagnetisch

- Die O-Apex liegen niher an der Kette als an der Ebene
- Orthorhombische fast tetragonale Struktur
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Gitterkonstanten und Atompositionen fiir YBa2Cu3Q7

Die Daten sind den Messungen von Jorgensen et al.21 entnommen.

Elementarzelle: ’

a= 3,8128A =7,20511AE AE=Atomare Einheiten
b= 3,8806A =7,33323AE

c=11,6303A = 21,9780AE

Brillouin-Zone:
a=1,6479A-1 = 0,87205AE
b=1,6191A-1 = 0,85681AE
£=0,5402A-1 = 0,28590AE

Gittertranslationsvektoren:

a 0 0
R=|0|,R,=|b|und Ry=|0
0 0 c

Atompositionen (in AE):

Atomindex Atom x-Koordinate | y-Koordinate | z-Koordinate
1 OEbene a 0,0000 3,6666 8,2834
2 OEbene a 0,0000 3,6666 -8,2834
3 OEbene b 3,6025 0,0000 8,2921
4 OFbene b 3,6025 0,0000 -8,2921
5 O Apex 0,0000 0,0000 3,5053
6 O Apex 0,0000 0,0000 -3,5053
7 Oxette 0,0000 3,6666 0,0000
8 Leere Kugel 3,6025 0,0000 0,0000
9 Barium 3,6025 3,6666 4,0134
10 Barium 3,6025 3,6666 -4,0134
11 Yttrium 3,6025 3,6666 10,9890
12 Cugpene 0,0000 0,0000 7,7847
13 Cugpene 0,0000 0,0000 -7,7847
14 Cuygette 0,0000 0,0000 0,0000
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§5.2 Bandstrukturergebnisse

Die ARUPS-Rechnung benétigt als Eingabedaten Bandstrukturdaten, wie Blochwel-
lenfunktionen (Blochkoeffizienten, Radialwellenfunktionen) und Energieeigenwerte. In
der vorliegenden Arbeit wurden zwei Bandstrukturmethoden zur Bereitstellung dieser
Eingabedaten verwendet: LMTO und LMTO+SIC. Nun ist die Angabe der Bloch-
koefﬁzienten(l,m,v,E A K) oder der Energieeigenweﬂe(ﬁ,l) auBlerst uniibersichtlich.
Darum diskutieren wir iibersichtlichere, aus den Eingabedaten hergeleiteten Grof3en.
Wir geben also in diesem Kapitel Zustandsdichten, Banddispersionen und
Fermifldchen, ermittelt durch diese beiden Bandstrukturmethoden, an.
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Zustandsdichten Z(E):

Z(E) 450 T Y T I T I T I
w00 B —
350 - -]
00 -
250 - -
200 -
150 — -
100 -
50 b -

-8 -6 -4 2 0 2 4 6 8 1o  EineV
Abb. 5.2.1 Zustandsdichte (LMTO)
Z(E) 250 T T I

200 -

150 — -

100 - -1

50 |- k -

]
0 EineV

-5 0 5
Abb. 5.2.2 Zustandsdichte (LMTO+SIC)

Vergleicht man die beiden Zustandsdichten miteinander, so erkennt man im groben
gleichartige Strukturen. In den Details weichen die Zustandsdichten aber erheblich
voneinander ab. Erwidhnen mochten wir noch, dal die LMTO-Struktur nur bis ca.
10eV berechnet wurde. .
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Zur genaueren Analyse betrachten wir nun die partiellen Zustandsdichten nach
Atomsorten aufgelost.

ZE) 40 , . . . . . . .
35 | | -
30 | -
25 | 4
20 | _

15 - -

10 | -

0 1 1 1 [ 1 1
-8 -6 -4 -2 0 2 4 6 8 10 EineV

Abb. 5.2.3 Partielle Zustandsdichte Y (LMTQ)

ZE) 45 T 7 T

40 |- -

35 .

15 |- -

10 |- -

1 Il

i
-5 0 5 10 EineV
Abb. 5.2.4 Partielle Zustandsdichte Y (LMTO+SIC)

Das Yttriumatom liefert um E, keinen Beitrag und im fiir ARUPS wichtigen besetzten
Bereich nur geringe Beitrage (unter 10%).
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2 4 6

] !
-8 -6 -4 -2 0 8 10 EineV
Abb. 5.2.5 Partielle Zustandsdichte Ba (LMTO)

Z(E) 70 T T T

60 |- -
50 |- -
40 |- -
30 |- | -
20 |- -
10 |-

0 _— ! !

5

]
-5 0 10 EineV
Abb. 5.2.6 Partielle Zustandsdichte Ba (LMTO+SIC)

Die Bariumatome liefern bei Eg ebenfalls so gut wie keinen Beitrag zur Zustandsdichte
und 1m besetzten Bereich nur geringe Beitrage (unter 10%).
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Abb, 5.2.7 Partielle Zustandsdichte Cu (LMTO) EineV
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Abb. 5.2.8 Partielle Zustandsdichte Cu (LMTO+SIC)

Die Kupferatome, speziell die beiden aus der Ebene, liefern den Hauptbeitrag zur Zu-
standsdichte (iiber 70%) an der Fermienergie. Auch unterhalb der Fermienergie ist der
Kupferanteil erheblich: 25-40% der gesamten Zustandsdichte. Bei der SIC-Rechnung
sind Kupferanteile aus dem besetzten Bereich energetisch stark abgesenkt und bilden
sehr flache Energiebander um E=-15.6eV.
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Abb. 2.5.10: Partielle Zustandsdichte O (LMTO+SIC)

Sauerstoff liefert an der Fermienergie ca. 25% der Zustandsdichte und im besetzten
Bereich den Hauptanteil von ca. 60%, wobei jedes Sauerstoffatom ungeféhr gleich viel
beitrdgt: Die Ebenen (4 Atome) doppelt so viel wie die Apex und viermal so viel wie
die Kette.
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Die LMTO-Methode legt um jedes Atom in der Elementarzelle eine Kugel. Damit sich
die Kugeln weniger iiberlappen, ist es bei YBayCu307 sinnvoll, eine zusitzliche Kugel
einzurichten. Diese Kugel, in der sich kein Atomrumpf befindet, liegt in der Elemen-
tarzelle zentral zwischen den Kupferketten.

In der Darstellung der Blochwellenfunktionen (19) geht die Summe iiber der
Drehimpulsquantenzahl 1 im Prinzip bis . In der praktischen Rechnung geniigt es
wegen der raschen Konvergenz bis zu einem Maximalwert 1, =2-3 zu entwickelt.
Die folgende Tabelle gibt die fiir die einzelnen Atome verwendeten Werte fiir 1,5 an:

Atomsorte Y Ba leere Kugel Cu O
Lpax (LMTO) 3 3 1 3 2
1 hax (LMTO+SIC) 2 2 0 2 1

Da die Blochwellenfunktionen in der LMTO-Methode durch lineare Uberlagerung
atomarer (molekularer) Orbitale gebildet werden, folgen aus den 1), die Anzahl der in
einem Energiebereich (panel) berechneten Bénder:

LMTO

Bandanzahl = Y + 2Ba + 3Cu + 70 +leere Kugel Atome
=(0,1,2,3) + 2(0,1,2,3) + 3(0,1,2,3) +7(0,1,2) + (0O,1) 1-Werte
= (143+5+7)+2(1+3+5+7) +3(14+3+5+7) +7(1+3+5)+ (1+3) mp-Werte
=163

LMTO+SIC

Bandanzahl = Y + 2Ba + 3Cu + 70 +leere Kugel Atome
=(0,1,2) + 2(0,1,2) +3(0,1,2) +70,1) + (0) 1-Werte
= (14345) +2(1+3+5) +3(1+3+5) +7(1+3) + (1) m-Werte
=83

Bei beiden Bandstrukturergebnissen sind die Bdnder 1-33 vollstdndig besetzt, die
Béander 34-36 teilweise besetzt (Bilden also die Fermioberfldche) und die Binder ab
37 vollkommen unbesetzt.
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Abb.5.2.11 Zustandsdichte nach Béandern aufgelést (LMTO+SIC)

Abbildung 5.2.11 verdeutlicht die Anteile der verschiedenen Binder zur gesamten Zu-
standsdichte, wobei im linken, energetisch tiefen Bereich Bénder zu Bandgruppen zu-
sammengefafit sind. Wenn man z. B. den Energiebereich um die Fermienergie betrach-
tet, erkennt man deutlich, da3 nicht jeder Peak in der Zustandsdichte einem einzelnen
Band zugeordnet ist. Die Binder iiberlagern sich und erst die Summe bilden die Peaks.
Nur einige vereinzelte Peaks bestehen fast nur aus einem einzelnen Band, z. B. der
Peak bei E=-1,7eV (Band 29).

Nun wollen wir der Frage nachgehen, aus welchen Anteilen die Zustandsdichte an der
Fermienergie besteht:

Charakter |CuEd|CuKd| OEp | OAp | OKp | CuEs | CuEp | Rest
Anteil in % 46,2 | 10,5 | 19,6 6,1 3,0 2,5 1,8 10,3
LMTO
Anteil in % 427 | 18,8 | 16,5 9,4 4,1 2,0 1,7 4,8
LMTO+SIC

Die Hauptbeitrdge in der Umgebung der Fermienergie sind also durch die Kupferatome
in den Ebenen mit 1=2 , das Kupferatom in der Kette mit 1=2 und die Sauerstoffatome
in den Ebenen mit 1=1 gegeben. Y, Ba und die leere Kugel liefern nach Drehimpulsen
aufgeldst Beitrdge von je unter 1%, tauchen also in der Tabelle nur in der Spalte Rest
auf.
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Banddispersion:

Um die Impulsabhingigkeit der Energiewerte der Bandelektronen darzustellen,
verfolgen wir die fiir ARUPS besonders wichtigen Bénder 34-36 auf einem
festgelegten Pfad durch die Brillouin-Zone. Die folgende Skizze zeigt diesen Pfad:

gq
A

Punkt r X Y M

Koordinaten (0,0) (B+/2,0) (0,By/2) (B4/2,B/2)

In den folgenden beiden Abbildungen ist die Fermienergie in Rydberg eingetragen. Die
Werte fiir die Fermienergie (LMTO = -0,4058Ry und LMTO+SIC = -0,223Ry) sind
bei den beiden Bandstrukturergebnissen vollig verschieden, weil in den Bandstruktur-
methoden die Potentialnullpunkte verschieden festgelegt sind. Deshalb geben wir die
Bandstrukturenergien immer relativ zu der Fermienergie an, wodurch diese Unbe-
stimmtheit wegfallt.
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Abb. 5.2.12 Banddispersion (LMTO)
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Abb. 5.2.13 Banddispersion (LMTO+SIC)

=z |

Beide Bandstrukturmethoden berechnen drei die Fermioberfliche schneidende Bander
von dhnlicher Banddispersion. Entfernt man sich energetisch weiter von der Fermi-
energie, so weichen die Banddispersionen der beiden Bandstrukturen stérker vonein-
ander ab.
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Fermioberflichen:

Die Struktur der Bander 34-36 von YBayCu3O7 ist ungefihr 2-dimensional, d. h. die
Banddispersion in z-Richtung ist sehr gering. Darum geniigt es, den Schnitt der
Fermifldche mit der (qx,qy)-Ebene zu betrachten. Vergleicht man die Fermifldchen der
beiden Bandstrukturmethoden miteinander, so hat Band 34 in beiden Fillen die Glei-
che Fermifliche, Band 35 (Bereich gqx = 0.05, qy = 0.3) und Band 36 (Bereich gx =
0.3, qy = 0.05) unterscheiden sich aber deutlich.
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§5.3 Arups-MeBergebnisse:

Messungen von Y. Sakisaka, T. Komeda, T. Maruyama und M. Onchi (1989):15

£V TN
AL
o A/\-\‘

Abb. 5.3.1: ARUPS-Messung

Wichtige Daten zur Messung:

Energieauflosung: 0,1-0,2eV

Winkelauflosung: +1°

MefBtemperatur: 300K

Einfallswinkel der Photonen: 60° beziiglich der Oberflichennormalen
Linear polarisiertes Synchrotronlicht mit € = (1,0,0)

Ausfallswinkel der Photoelektronen: 0° beziiglich der Oberfldchennormalen
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Probe: Verzwillingter Einkristallfilm (Kupferkette ist in zufdlliger Weise in x- bzw. y-
Richtung orientiert)

MeBdruck: 10-9 Torr (1Torr=133 N/m?2)

Orientierung des Kristalls: c-Achse ist parallel zur Oberflachennormalen

Diese Arbeitsgruppe hat mit Photonenenergien von 25-60eV einen ca. 10eV breiten
Photoelektronenenergiebereich vermessen. Dabei wurde der Elektronenanalysator
senkrecht beziiglich der Kristalloberfldche positioniert (6=0). Man erkennt trotz einer
Energieauflosung von 0,1-0,2eV nur Strukturen von ungefihr 2eV Halbwertsbreite.
Die Amplituden der Kurven nehmen mit zunehmender Photonenenergie ab, aber die
Halbwertsbreiten der Peaks bleiben annihernd konstant. Auch die Gesamtbreite der
Struktur erweist sich mit ca. 6eV von E, weitgehend unabhéngig. Am Stérksten dndert
sich der Mittelpeak bei E=-5¢V. Er sinkt beim Ubergang von EY=25eV auf EY=40eV
rasch ab. In der Kurve mit EY=4OeV taucht ein zusitzlicher Peak bei E=-8,8eV auf,

der sonst in keiner Kurve erscheint. Deshalb wurde noch eine Messung mit einer be-
nachbarten Photonenenergie E\=42¢V durchgefiihrt. Hier ist dieser Peak wieder ver-

schwunden, daraus folgt: Der Peak bei E=-8,8eV taucht nur in einem sehr engen
Energiebereich um Ey=40eV auf. Im linken Bereich der Kurven erkennt man einen

Untergrund, dessen Stidrke mit abnehmender Photonenenergie zunimmt. Er konnte
durch Elektronen-Loch-Paar-Erzeugung verursacht sein (Siehe §4.5). Man beachte:
Bei der E,=25eV-Kurve haben die Photoelektronen eine Maximalenergie von E=E,-

Austrittsarbeit=20,4eV, d. h. die Photoelektronen im linken Bereich der Kurve haben
gerade noch ca. 12eV als kinetische Energie nach Verlassen des Festkorpers.
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Messungen von J. Tobin, C. Olson, C. Gu, J. Liu (1992):16

l 1 1 I | ! | ]

Photonenenergie=24eV

L
L
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Abb. 5.3.2: ARUPS-Messungen am X-, Y- und I'-Punkt

Wichtige Daten zur Messung:
Energieauflosung: 32meV
Winkelauflosung: £1°
MeBtemperatur: =20K

Photonenenergie: 24eV
Einfallswinkel der Photonen: 40° beziiglich der Oberflichennormalen

cos40°
Linear polarisiertes Synchrotronlicht mit & = [ 0 J
sin 40°

Ausfallswinkel der Photoelektronen:

I X Y
0=0°| 9=0°,0=21,4° | 9=90°,0=21,0°
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Probe: Unverzwillingter Einkristall (Kupferkette ist in y-Richtung orientiert)
Orientierung des Kristalls: c-Achse ist parallel zur Oberfldchennormalen

Die Gruppe um J. Tobin hat mit einer wesentlich besseren Energieauflosung ARUPS-
Messungen an unverzwillingten Einkristallen durchgefiihrt. Mit einer festen Photone-
nenergie von 24eV wurden in einem breiten Photoelektronenenergiebereich Kurven
aus verschiedenen Bereichen in der. Brillouin-Zone gemessen. Jede der 3 Messungen
liefert einen geringen Photostrom bei E=Ep. Die Kurve am X-Punkt hat einen sehr
schmalen Peak bei E=-1eV und eine breite aber niedrigere Struktur im Bereich von -
1,5 bis -5eV. Am Y-Punkt ist der Peak ein Spur breiter und die breite Struktur im Be-
reich von -1,5 bis -5eV erheblich hoher. In der Umgebung des I'-Punktes ist der
Hauptpeak deutlich breiter als in den anderen beiden Kurven und die breite Struktur
erscheint nur noch als Schulter auf der linken Flanke des Hauptpeaks. Nur die untere I
-Kurve kann mit den Messungen durch Y. Sakisaka (EY=253V) verglichen werden. Bei

diesem Vergleich stellt man fest, das die beiden Messungen vollig unterschiedliche
Peaklagen und verschiedene Kurvenformen aufweisen.
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Messungen von R. Lui, B. Veal, A. Paulikas (1992):17

qu
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Hier war das Ziel die Fermioberflache in der 2-
dimensionalen Brillouin-Zone auszumessen. Mit
einer Winkelauflésung von +2° ergibt sich ein Ra-
ster von 11x11 Bereiche (In Abb. 5.3.3 die grauen
Kreisscheiben). Jeder MefBkurve ist ein solcher
Bereich in der Brillouin-Zone zugeordnet. Aus der
Vielzahl von ARUPS-Kurven haben wir diejenigen
ausgewdhlt, die auf der Linie I'-M liegen. Die
Kurven gehen von ¢=0=0° (I'-Punkt) bis ¢=06=12°

S (Mitte des Hauptquadranten der Brillouin-Zone).

Abb. 5.3.3: Orte in der Brillouin-Zone  pyje Schwarz umrandeten Bereiche kennzeichnen
Kreuzungen von Biandern mit der Fermioberfliche.
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Wichtige Daten zur Messung:
Energieauflosung: 55meV

ey 12° Winkelauflosung: £2°

Mefitemperatur: =20K
Photonenenergie: 21,2eV
Einfallswinkel der Photonen:
40° beziiglich der Oberflichennormalen
Linear polarisiertes Synchrotronlicht mit
cos40°
€= 0
sin40°
Der Ausfallswinkel der Photoelektronen ist in
Abb. 5.3.4 angegeben
¢: Winkel in x-Richtung
0: Winkel in y-Richtung
Probe: Verzwillingter Einkristall
Orientierung des Kristalls: c-Achse ist parallel

-0,6 -0,4 -0,2 0
Abb. 5.3.4: ARUPS-Messung ¢=45°

> zur Oberflachennormalen
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Nun wollen wir aus den MeBkurven in Abb. 5.3.4 die Orte festlegen, wo Binder die
Fermioberfldche kreuzen. Leider iiberlagern sich mehrere Bénder unterschiedlicher
Amplituden, was besonders die Fixierung von Béndern mit schwachen Signalen
erheblich erschwert.

Wir verwenden die Kriterien aus §2.3:

- Von Kurve 8° auf 9° nimmt die Amplitude stark ab => Bei Bereich 9° kreuzt ein
Band (3) mit groBer Amplitude die Fermienergie.

- Von Kurve 6° auf 7° verschwindet eine Schulter an der rechten Flanke des Haupt-
peaks. => Ein Band (1) kreuzt die Fermioberfliache im Bereich 7°.

- In Kurve 5° und 6° ist die Peaklage eines weiteren Bandes (2) zu erkennen. Bei
Kurve 7 bleibt von diesem Band nur noch der extrem hohe Quotient und eine Erho-
hung des Photostroms an der Fermienergie. => Im Bereich 8° schneidet ein Band (2)
die Fermioberflache.

9y N Aus den verdffentlichten Meflkurven von Liu
et al.l7 haben wir eine Fermioberfliche
ermittelt und in Abbildung 5.3.5 eingezeich-
net. Wegen der verzwillingten Probe ist die
Fermioberfldche natiirlich x-y-symmetrisch.
Die dunkelgrauen Bereiche sind mit hoher
Klarheit aus den MeBkurven abzulesen, wo-
= NN gegen die hellgrauen Bereiche aufgrund ge-
IS000CT -/ ringerer Amplitude schwieriger abzulesen
< ' © ) und deshalb als weniger sicher einzustufen
r X 74, sind. Die weiBen Kreisflichen sind nur durch
Abb. 5.3.5: Gemessene Fermioberfliche den Quotienten an der Fermiflache ermittelt.
Liu et al. geben eine leicht andere Fermi-
oberfldache an, was wohl daran liegt, daB sie das Quotientenkriterium aus §2.3 nicht
verwenden.
Vergleicht man diese gemessene Fermioberfliche mit den beiden errechneten Fermi-
oberfliachen durch die LMTO (Abb. 5.2.14) und LMTO+SIC (Abb. 5.2.15), so erkennt
man Band 34 als dunkelgrauer Bereich. Band 35 haben wir den Bereichen mit kleinem
schwarzen Punkt zugeordnet und Band 36 ist die gerade Linie von Punkt (0,14) bis
Punkt (14,0). Wir erkennen Differenzen zwischen der gemessenen Fermioberfldache
und den berechneten Fermioberfldchen. Band 34 geben beide Rechnungen gut wieder,
Band 35 wird durch die LMTO+SIC-Rechnung besser beschrieben und bei Band 36
liegt die LMTO-Rechnung besser. Alles in allem konnen wir durch den Vergleich der
Fermiflachen keinem der beiden Bandstrukturergebnisse den Vorzug geben.
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§5.4 Berechnete ARUPS-Kurven

In diesem Paragraph geben wir die Ergebnisse unserer ARUPS-Rechnungen an. Be-
ginnend mit der Rechnung aus §4.3 schreiten wir fort bis zur genauesten Rechnung aus
§4.6. Erst wenn die berechneten ARUPS-Kurven gut mit den Messungen iiberein-
stimmen fiihren wir eine Analyse der Kurven durch.

In den folgenden Paragraphen werden, falls nicht anders genannt, die LMTO+SIC-
Bandstrukturergebnisse als Eingabedaten fiir die ARUPS-Rechnungen verwendet.

§5.4.1 Bulk-ARUPS-Rechnung (BAR) zu der Messung von Sakisaka
et al. mit LMTO+SIC-Daten

In §4.3 haben wir die Formel der BAR (Gleichung 50) ausfiihrlich hergeleitet.

An dieser Stelle wollen wir nur nochmals die verwendeten Niherungen erwéhnen:
Niherungl: Das Photoelektron spiirt kein Festkorperpotential.

Naherung?2: Wir setzen den Festkorper unendlich ausgedehnt und somit ohne Oberflé-
che an. Die Photoelektronen kommen aus dem ganzen Bulk, nicht nur aus der Oberfla-
chennihe.

Abbildung 5.4.1.1 zeigt die Ergebnisse der BAR unter den von Y. Sakisaka et al.l>
angegebenen MeBbedingungen. Wir haben also Energieauflosung, Winkelauflosung,
Polarisationsvektor, Temperatur, Einfallswinkel der Photonen und Ausfallswinkel der
Photoelektronen den MeBbedingungen entnommen. Zum besseren Vergleich geben wir
direkt unter den berechneten Kurven in Abb. 5.4.1.1 noch die gemessenen Kurven von
Y. Sakisaka an. Nun wollen wir die Frage kliren: Beschreiben die berechneten Kurven
der BAR die gemessenen Kurven gut genug, um durch Analyse der errechneten Bulk-
Kurven die Mefkurven verstehen zu kénnen? Die beiden Kurven mit Ey=25eV und E
y¥=30eV haben eine der Messung dhnliche Struktur mit einem ausgeprigten Mittelpeak
und kleineren Randpeaks. Die Kurven Ey=42eV und Ey=50eV weichen véllig von den
Messungen ab. Der Mittelpeak ist bei diesen beiden errechneten Kurven durch
destruktive Interferenz der atomaren Beitrige nahezu verschwunden. Wir erkennen:
Die einfache BAR reicht bei weitem nicht aus, um die Messung richtig zu beschreiben.
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Abb. 5.4.1.1: Bulk-ARUPS-Rechnung (BAR)
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§5.4.2 Vielschicht-ARUPS-Rechnung (VAR) zu der Messung von
Sakisaka et al. mit LM TO+SIC-Daten

Um die ARUPS-Rechnung zu verbessern, erscheint es sinnvoll, die Berechtigung der
Niherungen der BAR genauer zu priifen. Nach einer Verdffentlichung von L. Ley19 ist
die mittlere freie Wegliange von Elektronen im Festkorper weitgehend vom Material
unabhingig, und man kann eine universelle Kurve fiir die Abhéngigkeit der freien
Wegliange von der Elektronenenergie angeben.

Ain A

Nach dieser universellen Kurve ist die freie
Weglidnge A bei den ARUPS-Messungen im
Bereich von 5-15A. Die Elementarzelle von
YBayCu3O; hat die AusmaBe (3,813A x
3,881A x 11,630A), d. h. die freie Wegléinge ist
in der GroBenordnung der Schichtdicke
(11,6303A). Die Niherung, die Photoelektro-
nen kommen vom ganzen Bulk, ist also sehr

201+

i | |
{
25 100 1000E in eV
Abb. 5.4.2.1: Universelle schlecht.
Kurve der freien Weglinge

Die Proben sind bei den neueren Messungen im Vakuum gespaltene Einkristalle. Da-
durch ist die Oberfliche sehr eben mit nur wenig Versetzungslinien und sauber. Wir
geben also dem Festkorper in unserer Rechnung eine zur x-y-Ebene parallele Oberfla-
che. Dabei tritt ein zusitzliches Problem auf: Je nachdem, an welcher Stelle man den
Festkorper spaltet, erhdlt man je zwei eventuell unterschiedliche Proben mit unter-
schiedlichen Oberflichen. In Ubereinstimmung mit der Gruppe um N. Schroder20
spalten wir den YBayCu3O7-Kristall an seiner energetisch giinstigsten Stelle, nimlich
zwischen dem Bariumatom und der Kupferebene. In §5.1 ist diese Spaltstelle in das
Strukturbild von YBayCu3O7 eingetragen. Die Elementarzelle wird durch die Spaltung
i zwei Teile getrennt: Die Oberfldche des einen Teils wird durch die Ebenenatome
gebildet, wogegen die Oberfliche des zweiten Teils durch Bariumatome und Apex-
sauerstoffatome gebildet wird. Diese eine Spaltstelle erzeugt zwei Proben mit
unterschiedliche Kristalloberflichen. Zur Unterscheidung haben wir sie mit A bzw. B
bezeichnet und in das Strukturbild in §5.1 eingezeichnet. Probe A hat als duBerste
Atome Barium und Apexsauerstoff, wohingegen Probe B als duBerste Atome
Ebenenkupfer und Ebenensauerstoff hat. Bei den Messungen ist die Probenseite
unbekannt. Welche der beiden Proben im Endeffekt bei der Messung vorliegt, hingt
davon ab, wie der Festkorper auf den Probenhalter aufgeklebt ist. Wird ein Kristall
zwischen den Mefzeiten mehrmals gespalten, so liegt trotzdem stets dieselbe
Oberflédche vor.
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Die endliche freie Wegldnge A hat noch eine andere Folge: Weil die Position der ein-
zelnen Atome unterschiedlich weit von der Oberfldche entfernt ist, wird der Photo-
strom atomabhingig verschieden vermindert. In unserer Rechnung wurde mit 3-5
Schichten gerechnet, womit iiber 99% aller Photoelektronen beriicksichtigt sind.

Die Herleitung fiir die Formel der VAR ist in §4.4 angegeben und weist zwel
wesentliche Nzherungen auf:

Niherung1: Das Photoelektron spiirt kein Festkorperpotential.

Naherung?2: Die Greensche Funktion in Oberflichennihe ist gleich der Greenschen
Funktion im Bulk.

Nun vergleichen wir die nach Formel 53 errechneten Kurven in Abbildung 5.4.2.2 und
5.4.2.3 mit der Messung (Abb. 5.3.1): Die Rechnung der Probe A hat bei den meisten
Photonenenergien einen starken Peak im rechten Bereich bei E=-1,5¢V. Nur die EY

=25eV-Kurve hat ihren Hauptpeak in mittleren Bereich bei E=-3eV. Ganz anders die
Struktur der Kurven von Probe B: Hier ist der Hauptpeak bei allen Photonenenergien
im mittleren Bereich bei E=-3eV. Wie in den MeBkurven nimmt dieser Mittelpeak mit
steigender Photonenenergie um einen Faktor 2 ab. Auch der linke Bereich der
MeBkurven wird einigermaBen gut wiedergegeben. In den MeBkurven ist ein Peak ca.
2eV unter dem Mittelpeak zu erkennen. Dieser #ndert, im Gegensatz zu dem
Mittelpeak, seine Amplitude nicht bei verdnderter Photonenenergie. Die Rechnung B
liefert links des Mittelpeaks eine Doppelpeakstruktur. Diese ist in ihrer Amplitude
ebenfalls von der Photonenenergie unabhéngig und hat beziiglich des Mittelpeaks auch
die richtige Amplitude. Der linke Bereich der MeBkurve weist besonders bei der
25eV-Kurve einen starken Untergrund auf, der natiirlich in der errechneten Kurve
fehlt. Die Struktur im rechten Bereich des Mittelpeaks entwickelt sich bei der
MeBkurve von einer leichten Schulter bei der Ey=25eV-Kurve mit zunehmender

Photonenenergie zu einem Beitrag derselben GroBe wie der linke Peak. Auch die
errechnete B-Kurve bei E,=25¢V hat die kleinste Struktur im rechten Bereich, jedoch

ist sie bei der Ey=30eV-Kurve etwas zu groB. Die errechneten Kurven sind gegeniiber

der Messung auf der x-Achse um ca. 2eV verschoben. Darauf gehen wir spéter bei der
Selbstenergiekorrektur ein.

Wir fassen zusammen:

Die beiden Proben A und B liefern deutlich unterschiedliche ARUPS-Kurven. Ver-
gleich mit der MeBkurve lefert gute Ubereinstimmung bei Seite B und erhebliche Un-
terschiede bei Seite A. Wir schlieBen daraus, da3 die Messung mit einem Kiristall der
Oberfldche B durchgefiihrt wurde.
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Abb. 5.4.2.2: Vielschicht-ARUPS-Rechnung (VAR) Probe A
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Abb. 5.4.2.3: Vielschicht-ARUPS-Rechnung (VAR) Probe B
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§5.4.3 Vielschicht-A RUPS-Rechnung (VAR) mit Festkorperpotential
zu der Messung von Sakisaka et al. mit LMTO+SIC-Daten

In der BAR haben wir wesentliche Ndherungen gemacht. Eine davon, unendlicher
Festkorper, haben wir bei der VAR schon beseitigt. Nun wenden wir uns der
Potentialniherung zu. In der VAR mit Festkorperpotential bewegt sich das Photoelek-
tron bis zur Oberfliche im Festkorperpotential, welches wir der Bandstrukturrechnung
fir den Bulk entnehmen. Genau betrachtet braucht man ein vom Abstand zur
Oberfldche abhingiges Potential, was aber leider nicht zur Verfiigung steht. In sehr
guter Niherung geniigt aber das Bulkpotential. Natiirlich ist in der VAR mit
Festkorperpotential die freie Wegldnge und die Existenz der Oberfldche beriicksichtigt.
In §4.5 ist die Formel der VAR mit Festkorperpotential hergeleitet. Hier formulieren
wir nochmals die verbliebene Naherung:

Niherungl: In Oberflichennihe verwenden wir Bulkdaten (Potential, Blochkoeffizien-
ten, Radialwellenfunktionen, Energieeigenwerte).

Erwihnen mochten wir noch, daB auch in dieser Rechnung noch keine Vielteil-
cheneffekte beriicksichtigt sind.
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Abb. 5.4.3.1: Vielschicht-ARUPS-Rechnung (VAR) mit Festkorperpotential Probe A
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Abb. 5.4.3.2: Vielschicht-ARUPS-Rechnung (VAR) mit Festkorperpotential Probe B
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Auf den ersten Blick sehen die VAR-Kurven mit Festkorperpotential in Abbildung
5.4.3.1 und 5.4.3.2 den VAR-Kurven ohne Festkorperpotential in Abbildung 5.4.2.1
und 5.4.2.2 sehr #hnlich. Darum tragen wir exemplarisch fiir alle Photonenenergien
eine VAR-Kurve mit und ohne Festkorperpotential in eine Abbildung (5.4.3.3) ein.

j L ' 1
—— mit Festkorperpotential 40eV

——  ohne Festkdrperpotential 40eV

‘[\
J
p

3

/ | ‘ \

8 6 ") 2 0 Einev
Abb. 5.4.3.3: Vergleich VAR-Rechnungen mit und ohne Festkorperpotential

Wir erkennen nur sehr geringe Unterschiede zwischen den beiden Rechnungen.
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§5.4.4 Selbstenergiekorrigierte ARUPS-Rechnung (SEKAR) zu der
Messung von Sakisaka et al. mit LMTO+SIC-Daten

Beim Vergleich der Messungen mit den VAR-Ergebnissen fallen zwei Unterschiede
auf:

- Die errechneten Kurven sind trotz beriicksichtigter Energieauflosung des Elektronen-
analysators noch wesentlich stiarker strukturiert als die Messungen.

- Die errechneten Kurven sind auf der x-Achse energetisch gegeniiber den Messungen
verschoben.

Aus §4.6 wissen wir, daB die Selbstenergiekorrektur der G-*-Linie im Keldysh-Graph
die Strukturen in den errechneten Kurven verschmiert und verschiebt. Um die Selbste-
nergiekorrektur durchzufiihren, hat man die VAR-Formel (Gleichung 60) durch die
Formel der selbstenergiekorregierten ARUPS-Rechnung (SEKAR) (Gleichung 61) zu
ersetzen. In dieser Gleichung taucht die komplexe Selbstenergie ) (®) in Abhingig-

keit vom Bandindex und der Energie auf.

Ins Die komplexe Selbstenergie ist sehr aufwendig zu be-
2 -1 FBg EineV rechnen. Deshalb haben wir fiir die ARUPS-Kurven

N mit groBem Energiebereich die Selbstenergie nicht

1 03 hS berechnet, sondern als Parameter den MefBkurven an-

gepaBit. So sind die errechneten VAR-Kurven beziig-
lich der MeBkurven um 1,5e¢V nach rechts verscho-
ben, was einem Realteil der Selbstenergie von +1,5eV entspricht. Den Imaginérteil der
Selbstenergie haben wir der Halbwertsbreite der Mefkurven angepaft und auf -0,8eV
festgelegt. Die Arbeit von Schiitz!4 gibt fiir die Energieabhingigkeit des Imaginirteils
der Selbstenergie folgendes an: In einem sehr kleinen Bereich um die Fermienergie
steigt Im¥ quadratisch an und ist im iibrigen Energiebereich materialabhingig sehr
stark strukturiert. Fiir unsere Zwecke geniigt es jedoch, den Imaginérteil der Selbst-
energie von der Fermienergie aus linear auf den Wert -0,8eV ansteigen zu lassen, denn
die Einfilhrung der Selbstenergie bei den Sakisaka-Kurven soll nur den Vergleich der
errechneten Kurven mit den gemessenen Kurven erleichtern. Wie Abbildung 5.4.4.2
zeigt, beschreiben die errechneten Kurven bis auf den Untergrund im linken Bereich
die MeBkurven ausgezeichnet. Damit kann durch Analyse der errechneten Kurven die
Struktur der gemessenen Kurven ergriindet werden.

Abb. 5.4.4.1: Imaginérteil der Selbstenergie
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Abb. 5.4.4.2: Selbstenergiekorrigierte ARUPS-Rechnung (SEKAR) Probe B
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§5.4.5 Analyse der Messung von Sakisaka et al.

Die gute Ubereinstimmung der selbstenergiekorrigierten ARUPS-Rechnung (SEKAR)
mit der Messung von Y.Sakisaka et al. gibt uns die Moglichkeit zu analysieren,
wodurch die Form der gemessenen Kurven bestimmt ist. In den gemessenen Kurven
haben die Peaks eine Halbwertsbreite von ca. 2eV und werden mit einer
Energieauflosung von 0,2eV abgetastet. Die Verbreiterung ist also nicht hauptsdchlich
durch die Energieauflosung des Elektronenanalysators bedingt. Fithren wir in der VAR
eine komplexe Selbstenergie ein, so verschmieren sich die Kurven und wir erhalten bei
ungefiahr Im¥=-0,8eV die Halbwertsbreiten der MeBkurven.

Zur weiteren Analyse ist es zweckméBiger, die unverbreiterten Kurven zu betrachten.
Dort sieht man besser leichte Anderungen der Kurvenform.

Z(E)250 T T T
- Gesamte Zustandsdichte
—— Y-Anteil

— Cu-Anteil
e Q=AM

200}

150

100§

\ f O-Antei)
A\

>0 CuzAnteil

-7 -6 -5 -4 -3 -2 -1 EineV
Abb. 5.4.5.1: Zustandsdichte YBa2Cu307

In Abbildung 5.4.5.1 haben wir die Zustandsdichten von YBayCuO7,verschmiert mit
der Energieauflosung der Messung, eingemalt.
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Abb. 5.4.5.2: Vielschicht-ARUPS-Rechnung (VAR) mit Festkérperpotential Probe B

Wir vergleichen nun mit der VAR (Abb. 5.4.3.2): Die Gesamtbreite der ARUPS-
Kurven ist mit der Breite der besetzten Zustandsdichte identisch, denn das einfallende
Licht kann im Bereich der unbesetzten Zustandsdichte nicht absorbiert werden. Aus
den partiellen Zustandsdichten in Abb. 5.4.5.1 koénnen wir grob die atomare
Zusammensetzung der ARUPS-Kurven ermitteln. Demnach liefern im ganzen Bereich
die Sauerstoffe den Hauptanteil, nur an der Fermienergie iiberwiegt Kupfer. Die
Drehimpulszusammensetzung der ARUPS-Kurven kann ebenfalls grob aus den
partiellen nach Drehimpulsen aufgeldsten Zustandsdichten (Gleichung 21) entnommen
werden. Die ARUPS-Rechnung (Gleichungen 60+61) selbst gibt nur an, welche
Atome und Drehimpulse nennenswerte Beitrdge liefern, nicht aber wie grof3 diese
Beitrdge sind. Die Ursache hierfiir ist, dal in Gleichung 60 die Summen iiber die
Atome x und die Drehimpulse 1 im Matrixelement A stehen und sich damit innerhalb
eines Betragsquadrates befinden. Anders verhilt es sich mit den Beitridgen der Bénder:
In Gleichung 60 steht die Summe iiber die Binder A vor dem Betragsquadrat, also
konnen die errechneten ARUPS-Kurven leicht nach Bandanteilen zerlegt werden. Aus
den ARUPS-Kurven kann man offensichtlich keine niaheren Informationen iiber die be-
setzte Zustandsdichte des Materials erhalten, denn je nach eingestrahlter Photonen-
energie erhilt man eine andere ARUPS-Kurve.

Wodurch kommt die photonenenergieabhingige Form der Mefkurven zustande?

Betrachten wir uns dazu die Formel der VAR (Gleichung 53). Um zu priifen, ob die
Energieabhangigkeit durch das Matrixelement A verursacht wird, setzen wir das
Matrixelement A gleich 1 und erhalten Abbildung 5.4.3.3. Ohne Matrixelement haben
alle Kurven eine fast identische Struktur, wobei die Hohe der Amplituden ungefihr mit
\/FY geht (Siehe Anhang8). Die Abhingigkeit der ARUPS-Kurven von der

Photonenenergie ist also durch das Matrixelement verursacht.
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Abb. 5.4.5 3: Vielschicht-ARUPS-Rechnung (VAR) ohne Matrixelement A

Betrachten wir uns das Matrixelement genauer: In den beiden folgenden Abbildungen
5.4.3.4 und 5.4.3.5 sind jeweils eine Rechnung mit und ohne Beriicksichtigung des

Photonenimpulses dargestelit.
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Abb. 5.4.5.4: VAR mit und ohne Photonenimpuls

Die Photonenenergie betrigt 25eV
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Abb. 5.4.5.5: VAR mit und ohne Photonenimpuls
Die Photonenenergie betrigt 50eV

Wir erkennen eine sehr geringe Abhidngigkeit der ARUPS-Kurven vom Photonenim-
puls. Das war zu erwarten, denn der Photonenimpuls ist im Vergleich zum Elektronen-

impuls sehr klein (Faktor =150).

Uber die Energieerhaltung §2.2 wirkt sich eine verinderte Photonenenergie auch auf
die Photoelektronenenergie ® und damit auf den Betrag des Photoelektronenimpulses
k aus. Eine weitere Analyse der Rechnung zeigt, dal sowohl die Kugelwellenfunktion
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Ym((k - ky) ) als auch die sphérische Besselfunktion JT(Ik - ky'p) sehr geringe Ab-

héngigkeiten von der Photonenenergie aufweisen. Auch das haben wir erwartet, stam-
men doch diese beiden Funktionen aus der Entwicklung der Exponentialfunktion
_isli | _ :

e zp( Y> und der lokale Ortsvektor p ist kleiner als die Atomvektoren K und die
Schichtvektoren Rj.. Nun konnen wir das Matrixelement in Gleichung 53 wie folgt

schreiben:

4oy Ry e Atomindes
K.j »J' j'= Schichtindex

und den Photostrom

2 _I2

Z Rest ..e_i(ﬁﬁﬁ)k
K,j' ©J

J o > Atombeitrige - Phasenfaktor (62)

Atome

Jedes Atom in den emitierenden Schichten in Oberflichennihe ist eine Photoelektro-
nenquelle. Aufgrund der unterschiedlichen Orte der Atome (Rj. + ) haben die Elek-

tronen atomabhingig eine unterschiedliche Phase. Der Photostrom bildet sich als
Summe aller atomaren Elektronenbeitrage, d. h. ARUPS-Kurven sind Interferenzkur-
ven einzelner Atombeitrdge. Wenn sich also mit steigender Photonenenergie der Be-
trag der Photoelektronenimpulse vergroflert, wird der Phasenfaktor der atomaren Bei-
trage grofer und das Interferenzbild dndert sich.
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Zusammenfassung:

- Die grolen Halbwertsbreiten der MeBkurven sind durch die Selbstenergie des
Propagators G'+(0)—Ey) bedingt.

- Der Untergrund im linken Kurvenbereich ist ein Vielteilcheneffekt. Die Photoelek-
tronen geben durch Stof mit Bandelektronen Energie ab und erzeugen Elektronen-
Loch-Paare.

- Der Gesamtbereich der ARUPS-Kurven ist durch die besetzte Zustandsdichte vorge-
geben, denn nur im besetzten Bereich sind Elektronen vorhanden um das eingestrahlte
Licht zu absorbieren.

- Aus den partiellen Zustandsdichten konnen grob die Beitrige der Atome und
Drehimpulse zur ARUPS-Kurve entnommen werden. An der Fermienergie sind die
Hauptbeitrage Cugd (42,7%), Cugd(18,8%), Ogp(16,5%) und OAp(9,4%).

- Die ARUPS-Rechnung (Gleichung 60) gibt die Bandzusammensetzung an. Die
Strukturen in den ARUPS-Kurven bestehen meist aus einer Summe von Bindern, so
besteht z. B. der Mittelpeak in der Messung von Sakisaka et al. aus den Béndern 22-
28, also aus 7 Bandern.

- Aus den gemessenen ARUPS-Kurven kann man keine detaillierten Informationen
liber die besetzte Zustandsdichte erhalten. Insbesondere kann man aus dem
photonenenergieabhidngigen Kurvenverlauf nicht auf die Elektronendispersion in z-
Richtung schlieBen.

- ARUPS-Kurven sind Interferenzkurven einzelner Atombeitriige.

- Groflere Photonenenergien erzeugen grofere Photoelektronenimpulse Ak , andere
Phasenfaktoren (Gleichung 62) und damit andere Interferenzkurven.
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§5.4.6 Selbstenergiekorrigierte ARUPS-Rechnung (SEKAR) zu der
Messung von Sakisaka et al. mit LMTO-Daten

Bisher haben wir in §5.4 ausschlieflich als Eingabedaten die Ergebnisse der
LMTO+SIC-Bandstrukturmethode verwendet. Nun prisentieren wir unsere ARUPS-
Rechnungen mit LMTO-Eingabedaten:

\_50

| \/\//\/\M ML

-7 -6 -5 -4 -3 -2 -1 0 EineV
Abb. 5.4.6.1: Vielschicht-ARUPS-Rechnung (VAR) mit Festkdrpérpotential und LMTO-Daten Probe A

i 3 ] 1 1 25
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Abb. 5.4.6.2: Vielschicht-ARUPS-Rechnung (VAR) mit Festkérperpotential und LMTO-Daten Probe B
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Abb. 5.4.6.3: Selbstenergiekorrigierte ARUPS-Rechnung (SEKAR) mit LMTO-Daten Probe A
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Abb. 5.4.6.4: Selbstenergiekorrigierte ARUPS-Rechnung (SEKAR) mit LMTO-Daten Probe B
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Vergleichen wir auch hier mit den Messungen von Sakisaka et al.:

- Probe B stimmt auch hier besser mit der Messung iiberein als Probe A.
- Die Kurven E,=30eV und E,=42¢V sind einigermafen gut, aber die beiden anderen

Kurven weichen doch erheblich von der Messung ab. => Diese Rechnungen sind zur
Analyse der MeBkurven ungeeignet.

- Die LMTO-ARUPS-Rechnung weicht wesentlich stirker von der Messung ab als die
LMTO+SIC-ARUPS-Rechnung => Die LMTO+SIC-Ergebnisse (§5.2) beschreiben
die Wirklichkeit besser als die LMTO-Ergebnisse.
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§5.4.7 Selbstenergiekorrigierte ARUPS-Rechnung (SEKAR) zu der
Messung von Tobin et al. mit LMTO+SIC-Daten

Die in Abbildung 5.3.2 angegebene ARUPS-Messung von J. Tobin et al. zeigt in allen
drei Kurven einen groen Peak im rechten Bereich um ca. E=-1eV. Vergleicht man
damit die VAR mit Festkorperpotential aus §5.4.3, so findet man diesen Peak in den
Rechnungen von Probe A wieder. (Probe B hat statt des starken Peaks im rechten Be-
reich einen ausgeprigten Mittelpeak) Deshalb haben wir mit den der Tobin-Messung
entsprechenden Programmparametereinstellungen (Energieauflosung, Winkelauflo-
sung, MefBtemperatur, Photonenenergie, Polarisationsvektor, Elektronenausfallwinkel,
Photoneneinfallwinkel) eine VAR mit LMTO+SIC-Eingabedaten fiir die Probe A
durchgefiihrt. In Abbildung 5.4.7.1 sind die 3 unverschmierten Kurven fiir die Bril-
louin-Zonenbereiche um die Punkte I', Y und X eingemalt.

L ]
U‘M X
i Y
r
] ] | ] | |
7 6 -5 4 -3 2 11 0 EineV

Abb. 5.4.7.1: Vielschicht-ARUPS-Rechnung (VAR) mit LMTO+SIC-Daten Probe A

84




Um besser mit der MeBkurve vergleichen zu kénnen, fiihren wir auch hier wie in
§5.4.4 eine komplexe Selbstenergie ein:

Im 2 . Um die errechneten Kurven auf die Breite
2 -l EIF \E in eV der von Tobin gemessenen Kurven zu ver-
-/\( schmieren, benétigen wir einen Imaginarteil
-+ 0.7 der Selbstenergie ~ von -0.7eV, was sehr
nahe an dem aus der Messung von Sakisaka
et al. gewonnenen Wert von -0,8eV liegt.
Aus der Verschiebung der Kurven lesen wir einen Realteil Re X = 0 ab. Dieser Wert
weicht erheblich von dem Wert +1,5eV fiir die Messung von Sakisaka et al. ab. Die
von uns ndherungsweise berechneten Selbstenergien fiir die Binder 34-36 (Abb.
5.4.8.1 - 5.4.8.3) haben Realteile und Imaginirteile in ungefiahr gleicher Grofienord-
nung. Auflerdem wechselt der Realteil sein Vorzeichen, wodurch sich Beitridge ver-
schiedener Binder teilweise aufheben. Deshalb erwarten wir, dal der Betrag des Real-
teils der Selbstenergie kleiner als der Betrag des Imaginérteils der Selbstenergie ist.

Abb. 5.4.7.2: Imaginirteil der Selbstenergie

-8 -7 6 5 4 3 2 -1 0 EineV

Abb. 5.4.7.2: Selbstenergiekorrigierte ARUPS-Rechnung (SEKAR) mit LMTO+SIC-Daten Probe A
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Vergleichen wir nun die selbstenergiekorrigierte ARUPS-Rechnung mit
LMTO+SIC-Eingabedaten mit der Messung von Tobin et al.:

- Wir erkennen bei allen 3 Kurven eine gute Ubereinstimmung.

- Bei der X-Kurve erhalten wir die breiten flache Struktur im mittleren Energiebereich,
den scharfen Peak bei ca. 1eV und die kleine Struktur in der Ndhe der Fermienergie.
Der Hauptpeak bei 1,3eV hat die gemessene Amplitude und liegt nur 0.3eV neben der
Messung (1eV).

- Bei der Y-Kurve stimmt die breite Doppelpeakstruktur bei E=2-4,5¢V in Form, Lage
und Amplitude sehr schon mit der Messung iiberein. Auch der 1eV-Peak hat die richti-
ge Amplitude und liegt energetisch an derselben Stelle wie in der X-Kurve, also bei
E=1,3eV.

- Auch bei der I'-Kurve stimmt die Amplitude und die Lage des Hauptpeaks (E=-
1,5eV) mit der Messung tiberein und bei niedrigerer Energie liegt eine breite Struktur
mit der gemessenen Amplitude. Die errechnete I'-Kurve ist jedoch verglichen mit der
Messung etwas zu wenig verschmiert und hat einen Zusatzpeak bei E=-0,5eV.

Die Ubereinstimmung der errechneten Kurven mit der Messung ist gut genug, um die
MeBkurve erkldren zu konnen.

Die Analyse der Messung von Tobin et al.:

- Prinzipiell gilt das in der Zusammenfassung von §5.4.5 gesagte auch hier.

- Die scharfe Struktur bei E=1eV ist kein Oberflichenzustand, wie oft vermutet wird,
sondern besteht aus unterschiedlichen Bulkbdndem (Siehe auch dazu Abb. 5.2.11).

ir ' ' 1 Am I'-Punkt wird der Peak durch die Bander
L 7 29+30 gebildet. Band29 sinkt vom I'-Punkt
| aus sowohl in x- als auch in y-Richtung
- energetisch ab und liefert so keinen Beitrag
1 zum leV-Peak an den Punkten X und Y
| mehr. Band 30 fillt ebenfalls in x-Richtung

_ Y | energetisch ab wund liefert am X-Punkt
. . r deshalb keinen Beitrag zum leV-Peak. In y-
Ate 5473 Ban dzusmme:setzuﬁ;“r Richtung aber bleibt seine Energie ungefihr

konstant, weshalb es am Y-Punkt zum Peak
beitrdgt. Band 31 trdgt zum leV-Peak an den beiden Punkten X und Y bei. Band 32
liefert einen Anteil zum leV-Peak in der Umgebung von Punkt X und den rechten
kleineren Peak in Kurve Y. Es ist also falsch dem scharfen Peak in den drei Tobin-
MeBkurven ein einziges kaum dispersives Band zuzuordnen!
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§5.4.8 Selbstenergiekorrigierte ARUPS-Rechnung (SEKAR) zu der
Messung von Lui et al. mit LMTO+SIC- und LMTO-Daten

R. Lui et al. haben mit jhren Messungen in Abb. 5.3.4 versucht, die Fermioberflache
moglichst genau zu bestimmen. Wir haben bereits in den Eingabedaten die gesamte
Fermiflache vorgegeben und erhalten durch die ARUPS-Rechnung keine neuen Infor-
~ mationen iiber die Lage der Fermifliche. Weshalb also rechnen wir iiberhaupt die
Messungen von Lui et al.? Zum einen liefert der Vergleich unserer Rechnung mit der
Messung eine zusitzliche Kontrolle unserer Programme. Zum zweiten liefert sie uns
vielleicht ein Hinweis darauf, welche Bandstrukturmethode (LMTO oder LMTO+SIC)
die Elektronenstruktur von YBayCuzO7 besser beschreibt. AuBerdem wollen wir die
von Lui et al. gemessenen Kurven besser verstehen und allgemeine Informationen iiber
Messungen in der Umgebung der Fermienergie gewinnen.

Neben der Einstellung von aperativer Energieauflosung, Elektronenanalysatorposition
und Polarisationsvektor haben wir versucht die komplexe Selbstenergie zu beriicksich-
tigen. Gegeniiber der Rechnung fiir die Sakisaka-Kurven haben wir nun den Vorteil
der geringen Bandzahl, denn im gesamten MeRbereich der Lui-Kurven kommen nur 4
Binder vor (A=33-36). Der Realteil der Selbstenergie 148t sich aus dem Imaginirteil
der Selbstenergie berechnen:

1 ImX, (®©)
ReZ, (@)= &—jdm——a—%—m—
Bleibt also noch, den Imaginérteil der Selbstenergie zu bestimmen. Dies exakt zu tun
ist beliebig aufwendig und hat mit dem Thema dieser Arbeit nur am Rand zu tun. Des-
halb haben wir uns mit einer groben Niherung begniigt. Wie aus Anhang 9 hervorgeht,
ist der Imaginirteil der Selbstenergie in dieser Niherung porportional zur Zu-
standsdichte. Den Proportionalititsfaktor haben wir so gewihlt, da3 die Verbreiterung
der 7°-Kurve mit der Messung iibereinstimmt. An dieser Stelle geben wir die Beitrige
der Bénder 34-36 zur komplexen Selbstenergie an:
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Abb. 5.4.8.1: Komplexe Selbstenergie Band 34
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Abb. 5.4.8.2: Komplexe Selbstenergie Band 35
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Abb. 5.4.8.3: Komplexe Selbstenergie Band 36
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Nun geben wir die Ergebnisse der SEKAR mit den LMTO+SIC-Daten an:

I | | ! I | [

g,
s [ 1

0.7 06 -05 -04 -03 -02 -0.1 OEineV

Abb. 5.4.8.4: Selbstenergiekorrigierte ARUPS-Rechnung mit LMTO+SIC-Daten Probe B
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Wir erkennen im Vergleich mit der Messung (Abb. 5.3.4) eine sehr gute Ubereinstim-
mung bei fast allen Kurven. Die aus den LMTO+SIC-Daten ermittelte Fermioberfldche
von Band 36 (Abb. 5.2.15) stimmt nicht genau mit der Messung iiberein. Daraus folgt
die Abweichung der theoretischen von den experimentellen ARUPS-Kurven fiir die
Winkel 4° und 5°. Nun im Vergleich dazu die Ergebnisse der Rechnung mit den
LMTO-Daten:

0°
06 -05 -04 -03 -02 -01 0 EineV

Abb. 5.4.8.5: Selbstenergiekorrigierte ARUPS-Rechnung mit LMTO-Daten Probe B

90




Die LMTO-Rechnung beschreibt die Messungen bei 6° und 7° schlechter als die SIC-
Rechnung und auch bei 9°-12° ist der linke Teil der Kurven gegeniiber der Messung
deutlich erhoht. Zusammen mit den Resultaten aus den Rechnungen zur Messung von
Sakisaka et al. folgern wir, da die LMTO+SIC-Methode die Elektronenstruktur von
YBayCu3O7 im besetzten Bereich besser beschreibt als die LMTO-Methode.

Nun betrachten wir uns die mit den LMTO+SIC-Daten berechneten ARUPS-Kurven
aus Abb. 5.4.8.4 genauer. Wir fragen, aus welchen Béandern die Kurven bestehen und
wie grof} die einzelnen Bandbeitridge sind. Dazu haben wir die wichtigen Kurven 4°,
6°, 7°, 8° und 9° herausgenommen.

Gesamtl;urve 4°
Band33
Band34
Band35s -
Band36

]

-0.7 0.6 05 0.4 0.3 20.1 0  Einev
Abb. 5.4.8.6: Bandzusammensetzung von Kurve 4°
L} ¥ ¥ ¥ [ ] v
Gesamtkurve 6°
= Band33 -
Bandi4d
Band33
=N Band36 -
i o 1 1 1 -
-0.7 -0.6 -0.5 -0.4 -0.3 -0.2 -0.1 0 EineV

Abb. 5.4.8.7: Bandzusammensetzung von Kurve 6°

91




Gesamtkurve 7°

Band33
e Bandi4d
Band33
Band36

3

Gesamt

Abb. 5.4.8.10: Bandzusammensetzung von Kurve 9°
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Abb. 5.4.8.8: Bandzusammensetzung von Kurve 7°
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Abb. 5.4.8.9: Bandzusammensetzung von Kurve 8°
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Kurve 4° (Abb. 5.4.8.6) : In diesem Bereich der Brillouin-Zone schneidet bei der
LMTO+SIC-Rechnung Band 36 die Fermioberflache, Band 35 bildet den Hauptpeak
bei E=-0,38¢V und Band 34 erkennt man als Schulter auf der linken Flanke des
Hauptpeaks.

Kurve 6°(Abb. 5.4.8.7): In diesem Bereich liefert Band 36 nur noch einen kleinen
Beitrag in der Ndhe der Fermienergie, Band 35 ist energetisch nach rechts geriickt und
liegt nun bei E=-0,17eV. Der Beitrag von Band 34 hat leicht abgenommen, so dal man
in der Gesamtkurve Band 34 nicht als getrennten Peak erkennen kann. Band 33 liefert
den Anstieg der Kurve bei E=-0,7eV.

Kurve 7° (Abb. 5.4.8.8): Ab diesem Winkel fillt Band 36 nicht mehr ins Gewicht.
Die hohe und in der Nihe der Fermienergie recht scharfe Struktur der Kurve wird fast
ausschlieBlich von Band 35 erzeugt, denn Band 34 liefert auch hier eine viel kleinere
Amplitude. In diesem Bereich kreuzt Band 35 die Fermioberfliche und der Anstieg bei
niedrigen Energien ist wieder durch Band 33 verursacht.

Kurve 8° (Abb. 5.4.8.9): Obwohl Band 35 die Fermioberfliche bereits iiberquert hat,
liefert es in diesem Bereich noch einen Restbeitrag in der selben Hohe wie Band 34.

Kurve 9° (Abb. 5.4.8.10): In diesem Bereich ist Band 35 weit genug oberhalb der
Fermienergie, so daf} es nur noch wenig zur Kurve beitragt. Nun iiberquert Band 34
die Fermioberfldche und liefert den Hauptbeitrag zur Kurve. Band 33 verursacht nach
wie vor den Anstieg bei E=-0,7¢eV.

Ein Band kann also noch erheblich zur Kurve in der Nihe der Fermienergie beitragen,
obwohl es bereits die Fermioberflache iiberquert hat. Band 1 kann also in der Messung
von Lui et al. (Abb. 5.4.3) auch bereits bei 5° die Fermioberfliche kreuzen und bei 6°
trotzdem noch die Schulter bei der Fermienergie verursachen.
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$6 SryRuOy

§6.1 Eigenschaften und Struktur

Spaltung

4-5 O-Ebene
6-7 O-Apex

- Metall

- Supraleiter T_~1.2K

- Paramagnetisch

- bet-Struktur (bodycentered tetragonal)
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Gitterkonstanten und Atompositionen fiir Sr2Ru04

Die Daten sind den Messungen von T. Vogt et al.22 entnommen.

Elementarzelle:
a= 3,8613A = 7,29680AE AE=Atomare Einheiten
b= 3,8613A =7,29680AE
c=12,7217A = 24,04054AE

Brillouin-Zone (Quader):

4=1,6272A-1 = 0,8611AE
b=1,6272A-1=0,8611AE
£=0,9878A-1 = 0,5227AE

Gittertranslationsvektoren:

al?2 —-al?2 al?

R=|al2 |,Ry=|al/2 |und Ry=|-a/2

—c/2 cl2 cl?2

Atompositionen (in AE):
Atomindex Atom x-Koordinate | y-Koordinate | z-Koordinate

1 Strontium 0,0000 0,0000 8,4767
2 Strontium 0,0000 0,0000 -8,4767
3 Ruthenium 0,0000 0,0000 0,0000
4 Ofbene a 3,6484 0,0000 0,0000
5 Ofbene b 0,0000 3,6484 0,0000
6 O Apex 0,0000 0,0000 3,9258
7 OApex 0,0000 0,0000 -3,9258
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§6.2 Bandstrukturergebnisse

Analog zu §5.2 geben wir nun Zustandsdichten, Banddispersionen und Fermifldchen
fiir SroRuOy4 an, wobei zur Berechnung der Daten die downfolded LMTO-Methode
mit einer reduzierten effektiven Hamiltonfunktion Verwendung fand. Zusitzlich
mochten wir die Ergebnisse einer LMTO-Rechnung mit vollem Basissatz prisentieren,
um zu zeigen, welche GroBen empfindlich auf leichte Anderungen in den Band-
strukturmethoden reagieren. Die beiden LMTO-Rechnungen unterscheiden sich in
folgendem Punkt: Bei der downfolded LMTO (ab jetzt mit LMTOI1 beziffert) ist der
zugrundeliegende Hamiltonoperator auf die Drehimpulskomponenten reduziert, die
nennenswerte Beitrdge im interessierenden Energiebereich liefern, wihrend er bei der
zweiten Methode (ab jetzt mit LMTO2 beziffert) auch Drehimpulse mit kleineren
Beitrigen berticksichtigt. Beide Rechnungen sind keine SIC-Rechnungen.
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Zustandsdichten
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Abb. 6.2.1: Gesamte Zustandsdichte (LMTO!)
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Abb. 6.2.2: Gesamte Zustandsdichte (LMTO2)

Die beiden Zustandsdichten haben in der Néhe der Fermienergie eine dhnliche Struk-
tur. Bei LMTO?2 ist die Zustandsdichte um ca. 1/3 héher und die Doppelpeakstruktur
etwas schmiler. Fiir ARUPS interessant ist auch der hohe Peak bei E=-0.2Ry in der
LMTO2-Kurve. Etwas grofere Unterschiede zeigen sich im fiir XAS relevanten,
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unbesetzten Bereich: So ist bei E=0.08Ry im LMTO1 ein Bereich von geringer Zu-
standsdichte, welcher bei LMTO2 vollig aufgefiillt ist.

Nun geben wir zur genaueren Analyse der LMTO1-Zustandsdichte die partiellen Zu-
standsdichten an:
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Abb. 6.2.3: Partielle Zustandsdichte Sr (LMTOL1)

Strontium liefert nur einen sehr geringen Anteil zur Zustandsdichte im fiir ARUPS
relevanten Bereich.
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Abb. 6.2.4: Partielle Zustandsdichte Ru (LMTO1)

98




Das Rutheniumatom erzeugt den Hauptanteil zur Zustandsdichte in der Umgebung der
Fermienergie. Auch im energetisch tieferen, besetzten Bereich ist der Rutheniumanteil
immerhin ungefihr 10% der gesamten Zustandsdichte.
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Abb. 6.2.5: Partielle Zustandsdichte O (LMTO1)

Die Sauerstoffatome liefern den Hauptbeitrag zur gesamten Zustandsdichte im besetz-
ten Bereich und in der Umgebung der Fermienergie noch ca. 1/3. Sehr interessant sind
auch die beiden Peaks um Ep. Der linke Peak im besetzten Bereich wird durch die
Apexsauerstoffe erzeugt, wihrend den rechten Peak im unbesetzten Bereich die
Ebenensauerstoffe erzeugen.

Analog zu §5.2 geben wir die Entwicklungsgrenzen der Drehimpulsquantenzahl 1 fiir
die LMTOI1 an:

Atomsorte Strontium Ruthenium Sauerstoff

L0 (LMTO) 3 3 2

Aus 1o« folgt fiir die Anzahl der Bénder:
Bandanzahl = 2Sr + Ru + 40

= 2(0,1,2,3) + (0,1,2,3) + 4(0,1,2)

= 2(143+5+7) + (143+5+7) + 4(1+3+5)

=84
Bei beiden LMTO-Rechnungen sind die Biander bis A=12 vollstindig besetzt, die Bén-
der A=13-15 teilweise gefiilit und alle Biander ab A=17 vollig leer. Nur fiir Band 16
machen die beiden Rechnungen unterschiedliche Aussagen: LMTO1 146t Band 16

99




ungefiillt, wohingegen die LMTO2-Rechnung einen kleinen Teil des Bandes 16
auffiillt.
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Abb. 6.2.7: Zustandsdichte nach Bindern aufgeldst (LMTO2)

Abbildung 6.2.6 verdeutlicht die Beitrdge der Bander zur gesamten Zustandsdichte der
LMTOI1-Rechnung. Man erkennt, dal die beiden Peaks um Eg durch drei Bénder
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gebildet werden. Wie man in Abbildung 6.2.7 deutlich erkennt, schneidet bei der
LMTO2-Rechnung zusitzlich noch Band 16 die Fermienergie, wobei der Beitrag
dieses Bandes zur Zustandsdichte bei Ep gering ist.

Die Zustandsdichte um Ep setzt sich folgendermalen aus Atombeitrdgen zusammen:

Charakter Rud | OEp | OAp | Rest

Anteil in % (LMTO1) 69,9 24,6 2,5 3,0

Anteil in % (LMTO2) 71.0 17,7 4,5 6,8

Die Hauptbeitrige in der Umgebung der Fermienergie stammen vom Rutheniumatom
mit Drehimpuls 1=2 und vom Ebenensauerstoff mit 1=1.

Banddispersion

Um die Impulsabhingigkeit der Energiewerte der Bandelektronen darzustellen,
verfolgen wir die fiir ARUPS besonders wichtigen Bander 13-16 auf einem
festgelegten Pfad durch die Brillouin-Zone. Die folgende Skizze zeigt diesen Pfad:

Abb. 6.2.8: Pfad durch die Brillouin-zone

Punkt r X Y Z

Koordinaten (0,0,0) (B4/2,0,0) (0,B/2,0) (0,0,B7/2)

In den folgenden beiden Abbildungen ist die Fermienergie in Rydberg eingetragen. Die
Werte fiir die Fermienergie (LMTO1 = 0,2267 Ry und LMTO2 = -0,2757 Ry) sind bei
den beiden Bandstrukturechnungen verschieden, weil beide Versionen den Potential-
nullpunkt verschieden legen.
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Abb. 6.2.10; Banddispersion LMTO2

Der Hauptunterschied der beiden Banddispersionen ist die Lage des Bandes A=16
beziiglich der Fermienergie. Die Struktur der Binder selbst ist aber sehr dhnlich.
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Fermifliachen

Im Festkorper ist die Elektronenstruktur invariant gegeniiber der Addition eines rezi-
progen Gittervektors G. Dies nutzen wir aus, um die komplizierte Form der Brillouin-
Zone (Abbildung 6.2.8) auf einen einfachen Quader zu reduzieren. Die folgenden Ab-
bildungen zeigen den Schnitt der Fermifl4dche mit der qx-gy-Ebene.
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Abb. 6.2.11: Fermifliche LMTO1 %
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Abb. 6.2.12: Fermifliiche LMTO2 g
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Vergleicht man die Fermifldchen miteinander, so taucht in LMTO2 nicht nur ein
zusitzliches Band auf (A=16), sondern auch die Form der anderen Bénder dndert sich.
Besonders auffillig ist die Karoform des Bands 14 in der LMTO2 im Vergleich zur
Kreisform in der LMTOI1.

Zusammenfassung
Die aus LMTO1 und LMTO2 berechneten Zustandsdichten und die Banddispersion

unterscheiden sich nur wenig voneinander. Die Fermifldche reagiert dagegen emp-
findlicher auf eine Anderung der Bandstrukturrechnung.
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§6.3 Arups-MeBergebnisse:
Messungen von T. R. Cummins, M. Schmidt, C. S. Gopinath, D. H. Lu
und S. Schuppler:

Sr,RuG,; normal emission

"o ~ " '
e % .o. ..M
& w ° ’.‘.Lg30
| ! R ' | ! 1) 4 l' '
-8 -6 -4 -2 0 2eV

Abb.6.3.1: Photonenenergieabhiingige ARUPS-Messung

Wichtige Daten zur Messung:
Energieauflosung: 150-300 meV ~ Winkelauflosung: 1°

MeBtemperatur: 60K Probe: Einkristall
MeBdruck: <3x10-11 mbar In der x-y-Ebene linear polarisiertes Licht
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Zunichst prisentieren wir bisher noch nicht vertffentlichte Messungen an einem im
Vakuum gespaltenen SrpRuOy-Einkristall. Es handelt sich dabei um Normalmessun-
gen, die Photoelektronen verlassen also senkrecht zur Oberfliche den Festkorper, mit
unterschiedlichen Photonenenergien (25¢V - 70eV). Die MeBkurven bestehen aus 3
Peaks bei ungefiahr E=-0,3eV, E=-2,8eV und E=-5,4eV. Die Amplituden dieser Peaks
sind stark von der Photonenenergie abhingig, wobei die Halbwertsbreiten der Struktu-
ren anndhernd konstant bleiben . Ganz auffillig ist die extrem hohe Amplitude bei der
40eV-Kurve, fillt diese doch zu beiden Seiten der Photoenergieskala rasch ab, und bei
Ey=55eV ist die Amplitude des Mittelpeaks sogar nahezu verschwunden. Die Frage ist
also: Wodurch entsteht diese resonanzartige Erh6hung des Mitteipeaks?
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Messungen von D. Lu, M. Schmidt, T. Cummins, S. Schu

ler (1995)18;

Photoemission Intensity (arb. units)
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8.5° Y
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0.0 E(eV)
Abb. 6.3.2: ARUPS-MeBkurven

Wichtige Daten zur Messung:

Energieauflosung: 22 meV

Winkelauflosung: +1°
Meftemperatur: 10K

Photonenenergie: 16,85 eV

Unpolarisiertes Licht aus der Ne l-Linie

Ausfallswinkel der Elektronen: Bei den Kurven angegeben

Probe: Einkristall

MeBdruck: <3x10-11 mbar
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Diese Arbeitsgruppe hat mit einer guten Winkelauflosung (1°) und einer ausgezeichne-
ten Energieauflosung (22 meV) die Fermioberfliache von SrpRuOy4 vermessen. Wir ha-
ben aus der Vielzahl der gemessenen Kurven die auf der I'-X-Linie herausgenommen
und in Abbildung 6.3.2 eingetragen. Die Photoelektronen einer Meflkurve kommen
jeweils aus einem engen Bereich aus der Brillouin-Zone. An jede Kurve haben wir die
Winkelkoordinaten des jeweiligen Bereichs angetragen. Geht man also die Kurven von
unten nach oben durch, so durchliuft man die Hauptdiagonale in der 2-dimensionalen
Brillouin-Zone von links unten nach rechts oben. Um die genaue Position der
Kreuzungen von Béndern mit der Fermioberflidche zu erhalten, wenden wir wieder die
Kriterien aus §2.3 an:

- Von Kurve 12,6° bis 14° lduft ein Peak (A=15) nach rechts. Gleichzeitig steigt der
Quotient an der Fermienergie an. Bei Kurve 14,7° ist der Peak verschwunden und der
Quotient abgesunken.

=> Knapp iiber 14° kreuzt ein Band (A=15) die Fermioberfliche.

- Von Kurve 14,7° bis 15,4° steigt der Quotient an der Fermienergie an, fillt aber dann
stark ab auf einen niedrigen Wert bei Kurve 16,0°. Auch eine leichte Schulter an der
rechten Flanke der Kurve 15,4° ist bei der 16°-Kurve verschwunden.

=> Fin Band (A=14) mit geringer Amplitude kreuzt die Fermioberfliche zwischen
15,4° und 16,0°.

- Aus den Kurven 16,0° bis 18,7° erkennt man ein starker Peak nach rechts zur Fer-
mienergie wandern. Im Bereich um 18,1° sinkt die Amplitude des Bandes stark ab
und der Quotient an der Fermienergie ist maximal.

=> Ein Band mit groler Amplitude (A=13) kreuzt bei 18,1° die Fermioberfliche.

Nun geben wir noch die aus allen MeBkurven ermittelte Fermioberfldche an:

? Genauer Mefpunkt
O Ungenauer MeBpunkt
O Durch Quotienten
I fixierter MeBpunkt
(
® o——>
r M /qx

Abb. 6.3.3: Gemessene Fermioberfliche

Wie genau die Fermioberflache in der Brillouin-Zone fixiert werden kann, hingt stark
von der Amplitude des die Fermioberfliche bildenden Bandes ab, denn Bénder mit
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kleinen Amlituden werden durch andere stirkere Binder iiberdeckt und sind dann nur
durch ein Quotientenmaximum an der Fermienergie zu lokalisieren.

Im Vergleich mit den errechneten Fermioberflachen (Abb. 6.2.11 und Abb. 6.2.12) fin-
den wir gute Ubereinstimmung fiir die Bénder 13 und 15 bei beiden Rechnungen. Die
LMTOI1-Rechnung liefert fiir Band 14 in der Brillouin-Zone eine quadratische Form.
Die exakteren Rechnung LMTO2 ergibt dagegen eine Karoform und liegt damit
wesentlich ndher am Experiment. Exakt stimmt sie aber mit der Messung, besonders
im Bereich um Punkt M, noch nicht {iberein. In der Umgebung des I'-Punktes liegen
uns keine genauen Messungen vor, so dal wir nicht entscheiden kénnen, ob dort Band
16 die Fermioberflidche kreuzt.
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§6.4 Berechnete ARUPS-Kurven:

§6.4.1 Selbstenergiekorrigierte ARUPS-Rechnung (SEKAR) zu der
Messung von Cummins et al. mit LMTO1-Daten

Auch die SrpRuOy4-Einkristalle werden kurz vor der Messung im Vakuum gespalten.
Die energetisch giinstigste Position fiir die Spaltung haben wir in §6.1 in die Abbildung
eingemalt. Bei SrpRuQy sind, anders als bei YBayCu307, die beiden Seiten der Spalt-
stelle identisch, d.h. es gibt nur eine einzige Art der Oberfliche. Die duflersten Atome
des Kristalls sind Apexsauerstoffatome und Strontiumatome, dann kommen Ebenen-
sauerstoffatome und Rutheniumatome und schlieflich wieder Apexsauerstoffatome
und Strontiumatome. Fiir die Berechnung der ARUPS-Kurven im breiten Energiebe-
reich haben wir wieder eine komplexe Selbstenergie angesetzt.

Im X

] |

2 -1 Er \E ineV

-0,3
-1

Abb. 6.4.1: Imaginirteil der Selbstenergie

Der Imaginirteil der Selbstenergie ergibt sich aus der Verschmierung der MefSkurve zu
ungefidhr -0,3eV und der Realteil der Selbstenergie aus der Verschiebung der
Energieachse zu +0,75¢eV.

In Abbildung 6.4.2 sind die Ergebnisse der LEEDs-Rechnung mit komplexer Selbst-
energie dargestellt. Als Eingabedaten fiir diese Rechnung wurden die LMTO1-Daten
verwendet, weil zum Zeitpunkt der Rechnung die LMTO2-Daten noch nicht vorlagen.
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Abb. 6.4.2: Selbstenergiekorrigierte ARUPS-Rechnung (SIKAR) Sr2Ru0O4
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Vergleichen wir nun die errechneten Kurven mit den Mefkurven aus §6.3:
Der Mittelpeak bei E=-2,8eV steigt von Ey=25eV bis zum Maximum bei E\=40eV ex-

akt der Messung entsprechend an, um dann rasch wieder abzufallen auf eine bei Ey

=55eV sehr kleine Amplitude. Die Messungen liefern bei weiterer Erhohung der Pho-
tonenenergie E, eine leichte Erholung des Mittelpeaks. Bei der Rechnung dagegen

verschwindet der kleine Rest des Mittelpeaks ganz. Die kleine Struktur bei der Fer-
mienergie ist sowohl bei der Rechnung als auch bei der Messung bei groflen Photonen-
energien kleiner als bei geringer Photonenenergie. Auch der linke Bereich der Mef3-
kurven wird durch die Rechnung gut wiedergegeben. Der Peak in der 25eV-Kurve
nimmt zur 30eV-Kurve hin ab und verschwindet bei E,=35eV. Bei groBBeren Photonen-

energien (60eV und 70eV) erscheint er wieder und hat in der 70eV-Kurve die selbe
Amplitude als in der 25¢V-Kurve. Die Rechnung ist also gut genug, um die Analyse
der Kurven zu gestatten.

Wir gehen bei der folgenden Analyse der Kurven dhnlich wie in §5.4.5 bei der Analyse
der Sakisaka-MeBkurven vor. Zunichst betrachten wir uns die errechneten Kurven
ohne das Matrixelement A aus Gleichung 61. Dazu haben wir die Kurven ohne Matri-
xelement in Abbildung 6.4.3 eingezeichnet. Wir erkennen analog zu Abbildung 5.4.5.3
eine identische Struktur aller Kurven, deren Amplitude von der Photonenenergie
abhangt und mit Ey steigt . Auch das kennen wir schon von den Sakisaka-Kurven.

-2 0 EineV
Abb. 6.4.3: Rechnung ohne Matrixelement A

112




Analog zu §5.4.5 betrachten wir nun das Matrixelement genauer:

Auch bei SrpRuQO4 bewirkt der Photonenimpuls des eingestrahlten Lichts nur eine sehr
geringe Anderung der ARUPS-Kurven. (Der Photonenimpuls ist um den Faktor=150
kleiner als der Impuls der Photoelektronezl) DE)lS gleiche gilt auch fiir die aus der Ent-
—ip\k—k,

wicklung der Exponentialfunktion e 1 stammenden Kugelwellenfunktionen

- -\0 -
I% . ((k — k’Y) ) und den sphirischen Besselfunktionen jf('k — kylp). Der Ortsvektor p
m

gibt dabei den Ort innerhalb einer Atomkugel in der Elementarzelle an. Verglichen mit
den Ortsvektoren der Atomriimpfe selbst ist p klein und liefert damit nur einen gerin-

gen Phasenfaktor. AuBlerdem gibt es immer einen gespiegelten Ortsvektor -p, der den

Phasenfaktor wieder weitgehend aufhebt.
Damit sind die Kurvenformen auch bei SrpRuO,4 durch die Interferenz der atomaren
Beitrdge verursacht. In Gleichung 62

2
Joee zAtombeitrc'ige - Phasenfaktor

1Atome |

>, o je
K,J

ist j' der Schichtindex und k der Atomindex innerhalb einer Schicht, d. h. die Summe
iiber j' beschreibt die Uberlagerung der einzelnen Schichtbeitrige zur Gesamtkurve
und die Summe iiber ¥ die Uberlagerung der Atombeitrige innerhalb einer Schicht.
Nun wollen wir sehen, welche Auswirkungen die Interferenz der einzelnen Schichten
auf die ARUPS-Kurven haben. Dazu haben wir Rechnungen ohne diese Interferenz

durchgefiihrt, d. h. e_i k =1 gesetzt. In den folgenden 4 Abbildungen (6.4.4 - 6.4.7)
sind Rechnungen mit und ohne Schichtinterferenz eingezeichnet.
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e 35eV mit Schichtinterferenz
we 350V ohine Schichtintorforenz

-7 -6 -5 -4 -3 -2 -1 0 EineV
Abb. 6.4.4: Auswirkung der Schichtinterferenz 35eV-Kurve

e 40eV mit Schichtinterferenz
=== 40c¥ ohne Schichtinterferena

Abb. 6.4.5: Auswirkung der Schichtinterferenz 40eV-Kurve
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Abb. 6.4.6: Auswirkung der Schichtinterferenz 45eV-Kurve
] T T ¥ T
w50V mit Schichtinterferenz
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Abb. 6.4.7: Auswirkung der Schichtinterferenz 50eV-Kurve
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Der Mittelpeak bei E=-2,8eV nimmt durch die Schichtinterferenz in der 35eV-Kurve
um ca. 50% ab (Abb. 6.4.4) und in der 40eV-Kurve (Abb. 6.4.5) um ca. 70% zu. In
der 45eV-Kurve (Abb. 6.4.6) bewirkt die Schichtinterferenz nur noch eine Erhohung
um ca. 10% und in der 50eV-Kurve (Abb. 6.4.7) wird der Mittelpeak wieder um ca.
25% abgeschwicht. =>

Die Schichtinterferenz bewirkt die grofie Amplitude des Mittelpeaks in der 40eV-
Kurve.

Welche Auswirkungen hat die Interferenz von atomaren Beitrdgen innerhalb einer
Schicht? Dazu betrachten wir die folgenden Abbildungen 6.4.8 - 6.4.16:

. T ¥ ¥ ] ] ¥ | . T ] ¥ ] 1 L) 1
J - 25 mit Interferenz ] == 30 rnit Interferelnz

{\ - 25 ohne Inferfogns m— 30 ol Interferens,

i 1 1 A :
-7 -6 -5 4 -3 -2 -1 OEineV 7 -6 -5 4 3 2 -1 0EineV
Abb. 6.4.8: Interferenz innerhalb einer Schicht 25eV-Kurve Abb. 6.4.9: Interferenz innerhalb einer Schicht 30eV-Kurve
. v 1 L) T L) LJ ] T T T T T T
J ~— 35 mit Interfergnz j % = 40 mit Interferefz
— 35 chre lnterfefeny F1s e 43 Ohne Intertevens

OEineV "~ 6 -5 -4 3 2 -1 0EineV
Abb. 6.4.10: Interferenz innerhalb einer Schicht 35¢V-Kurve Abb. 6.4.11: Interferenz innerhalb einer Schicht 40eV-Kurve
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= 45 mit Interferenz

— 4% phine Interfepng

L] L) T T L ¥ )
~— 50 mit Interfergnz
— 50 ohnio Imtorfolonz

=7 -6 -5 -4 -3 -2 -1 OEineV
Abb. 6.4.13: Interferenz innerhalb einer Schicht 50eV-Kurve

¥ L] L) I L 1 L]
—55 mlt Interferenz A = 60 mit Interferenz
e §5 ORI interforens i — OO Ghne fierferenz

-7 -6 -5 -4 -3 -2 -1 OE ineV

Abb. 6.4.14: Interferenz innerhalb einer Schicht 55eV-Kurve

- 70 mit Interferen
— T ohne nerforep

~

7 6 5 4 3 2 - 0Emev

Abb. 6.4.16: Interferenz innerhalb einer Schicht 70eV-Kurve

| | |

i
-7 -6 -5 -3 -2 -1 OEineV
Abb. 6.4.15: Interferenz mnerhalb einer Schicht 60eV-Kurve

Wir erkennen eine destruktive Interferenz
des Mittelpeaks beginnend in der 45eV-
Kurve. Diese destruktive Interferenz ver-
stirkt sich bei der 50eV-Kurve, schwicht
den Mittelpeak in der 55eV-Kurve auf
einen Rest von 40% der Ursprungsampli-
tude ab und 16scht ihn in der 60eV-Kurve
fast vollig aus. In den Kurven 25eV,
60eV und 70eV hebt eine konstruktive
Interferenz den linken Peak bei E=-5,4eV
um das Zweifache an, wihrend in den
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Kurven 45eV - 70eV eine destruktive Interferenz den rechten Peak in der Nihe der
Fermienergie erheblich abschwécht. Ohne diese Abschwichung wire z. B. in der
55eV-Kurve dieser rechte Peak gegeniiber der Messung deutlich zu grof3.

Die Struktur der ARUPS-Kurven wird hauptséchlich durch die Interferenz der
Atombeitrige innerhalb einer Schicht verursacht.

Wir wollen noch den Mittelpeak der ARUPS-Kurven in Abb. 6.4.2 bzw. in Abb. 6.3.1
unter einem anderen Aspekt betrachten. Die energetische Position des Mittelpeaks bei
E=-2,8eV ist bei allen Kurven ungefihr gleich, man kénnte also annehmen, der Mittel-
peak wird durch eine feste Bandgruppe gebildet, eventuell sogar durch ein einziges
Band? Mit der ARUPS-Rechnung haben wir nun das Mittel, dieser Frage
nachzugehen.

] 1 L} 1 1 i |}
— 25 ges
— 25 Bandl
s 25 Band3
e 23 Band4
s 25 Band§
e 25 Band 10
e 25 Band 13

1 0 EineV
Abb. 6.4.17: Bandzusammensetzung der 25eV-Kurve
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Abb. 6.4.18; Bandzusammensetzung der 40eV-Kurve

Wie man in Abb. 6.4.17 erkennt, setzt sich der Mittelpeak der 25eV-Kurve aus den
Bindern A=8+10 zusammen, der Mittelpeak in der 40eV-Kurve (Abb. 6.4.18) aber aus
den Béndern A=7+9. => Der Mittelpeak besteht je nach Photonenenergie aus anderen
Béndern und es wire vollig falsch aus der Lage des Mittelpeaks in den verschiedenen
Kurven auf eine verschwindende Banddispersion zu schlief3en.

Bei einer unendlich groBen freien Weglidnge A der Photoelektronen gibt es einen festen

Zusammenhang zwischen den z-Komponenten der Impulse k =4 T ky . TG, und

die Photoelektronen werden aus einem kleinen z-Bereich der Brillouin-Zone emittiert.
Die Lage dieses kleinen z-Bereichs in der Brillouin-Zone hingt, iiber den angegebenen
Impulszusammenhang, von der eingestrahlten Photonenenergie ab. Nur diejenigen
Biénder, die in diesem z-Bereich die Energie -3eV (Lage des Mittelpeaks) haben,
tragen zum Mittelpeak bei.

Bei einer endlichen freien Wegldnge A gibt es zwar keinen festen Zusammenhang
zwischen den z-Komponenten der Impulse mehr, der ganze z-Bereich der Brillouin-
Zone tragt also zur ARUPS-Kurve bei, trotzdem kommen die Hauptbeitridge noch aus
dem kleinen z-Bereich in der Brillouin-Zone.
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§6.4.2 Selbstenergiekorrigierte ARUPS-Rechnung (SEKAR) zu der
Messung von Lu et al. mit LMTO1-Daten

Wenden wir uns nun den Messungen von Lu, Schmidt, Cummins und Schuppler (Abb.
6.3.2) zu. Unsere ARUPS-Programme sind auf linear polarisiertes Licht ausgelegt.
Diese Messungen verwenden aber unpolarisiertes Licht einer Ne-Lampe. Dieses
Problem l6sten wir dadurch, daB wir mehrere Rechnungen mit jeweils um 10°
verdrehte Polarisationsvektoren durchfiihrten und zu einem Gesamtergebnis
aufsummierten. Fiir die Rechnungen benétigten wir neben den Daten der Messung
(Energieauflosung, Winkelauflosung, usw.) auch noch die komplexe Selbstenergie X.
Diese wurden mit der gleichen groben Naherung wie in §5.4.8 berechnet und der
Proportionsfaktor der Verschmierung der 18,1°-Kurve angepalit. In den folgenden 3
Abbildungen (6.4.19 - 6.4.21) geben wir die Beitrdge der Bander 13-15 zur komplexen
Selbstenergie an.
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Abb. 6.4.19: Selbstenergie von Band 13
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Abb. 6.4.20: Selbstenergie von Band 14
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Abb. 6.4.21: Selbstenergie von Band 15
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Abb. 4.6.22 zeigt die Ergebnisse der SEKAR fiir die Messung von Lu et al
(Abb.6.3.2):

*'r\li\ | I
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Abb. 4.6.22: Selbstenergiekorrigierte ARUPS-Rechnung

Im Vergleich der Rechnung
mit der Messung stellen wir
eine ausgezeichnete Uber-
einstimmung fest. Die Kur-
ven beginnen bei 8,5° als
sehr flache, sich kaum vom
Untergrund abhebende
Struktur, werden dann mit
groflerem Winkel zunéchst
im linken Energiebereich
und dann auch an der Fer-
mienergie hoher, bis bei 14°
ein Maximum der Kurven-
hohe an der Fermienergie
erreicht ist. Von 14,7° bis
19,4° wandert ein zunéchst
breiter Peak von E=-80meV
nach rechts, wird schmiler
und hoher, bis er bei 18,1°
die Fermioberflache kreuzt.
Danach nimmt die Ampli-
tude des Peaks auf einen
kleinen Rest bei 20,0° ab.
Die flache Struktur in den
Kurven 20,7° und 22,0°
kommt von Bindern mit
niedriger Energie, die die
Fermioberfliche nicht kreu-
zen. Aus den Messungen
(Abb.6.3.2) haben wir auf 3
die Fermioberfliche kreu-
zende Bénder geschlossen,
wobei das mittlere Band nur
durch das neue Quotienten-
kriterium an der Fermi-
energie entdeckt wurde. Mit
unserer ARUPS-Rechnung

konnen wir jetzt folgende Fragen kldren: Existiert dieses dritte Band wirklich?
(Wodurch sich das Quotientenkriterium bestdtigen wiirde)
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Weshalb ist die Amplitude dieses dritten Bands so klein? Die Amplitude eines
Bandes sollte doch in der Umgebung der Fermienergie eine grofiere Amplitude haben
als im sonstigen Energiebereich. Bestitigen die Rechnungen die Ubergiinge der
anderen beiden Béander?
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Abb. 4.6.23: Bandzusammensetzung der 12,6°-Kurve Abb. 4.6.24: Bandzusammensetzung der 13,3°-Kurve
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Abb. 4.6.25: Bandzusammensetzung der 14,0°-Kurve
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Abb. 4.6.27: Bandzusarnmensetzung der 15,4°-Kurve
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Abb. 4.6.26: Bandzusammensetzung der 14,7°-Kurve
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Abb. 4.6.28: Bandzusammensetzung der 16,0°-Kurve
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Abb. 4.6.29: Bandzusammensetzung der 16,7°-Kurve

Abb. 4.6.30: Bandzusammensetzung der 17,4°-Kurve
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Abb. 4.6.31: Bandzusammensetzung der 18,1°-Kurve

Abb. 4.6.32: Bandzusammensetzung der 18,7°-Kurve
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In den Abbildungen 4.6.23 - 4.6.32 haben wir die Anteile der Bander 12 - 15 mit der
zugehorigen Gesamtkurve eingezeichnet. Damit kénnen wir nun leicht die einzelnen
Bénder durch die Kurven verfolgen und sehen, wie sich die Bandamplituden verin-
dern:

- Band 15 hat in den Kurven 12,6° -14,0° groflen Anteil an den Gesamtkurven und
kreuzt bei 14,0° die Fermioberfliche. Danach nimmt seine Amplitude rasch ab, so da3
der Beitrag von Band 15 ab 15,4° vernachldBigt werden kann.

- Band 14 zeigt ein seltsames Verhalten! In den Kurven 12,6° - 14° hat es eine grofie
Amplitude, bewegt sich auf die Fermienergie zu und wird dabei schmaler und héher.
Ab 14,7° bewegt es sich zwar weiter auf die Fermienergie zu, aber statt zuzunehmen
nimmt seine Amplitude ab. Zwischen 15,4° und 16,0° kreuzt es dann die Fermienergie
und kann fiir gréBere Winkel vernachldBigt werden.

- Band 13 wandert von 12,6° kontinuierlich nach rechts Richtung Fermienergie, wird
dabei schméler und hoher, hat bei 17,4° die grofite Amplitude, kreuzt die Fermiober-
flache bei 18,1° und nimmt dann rasch ab um fiir grélere Winkel als 20,7° keinen
nennenswerten Beitrag zur Gesamtkurve mehr zu liefern. Ab 14,7° wird die Gesamt-
kurve von Band 13 dominiert.

Die Analyse der Kurven bestitigt das Quotientenkriterium und die Interpretation der
MeBkurven in §6.3. Es kreuzen also wirklich 3 Biander die Fermioberfliche an den
angegebenen Positionen und die Amplitudenverhaltnisse zwischen den Bindern haben
die Rechnungen auch bestitigt. Bleibt noch die Frage zu kléren:
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Weshalb ist die Amplitude von Band 14 im Bereich um 15,4° so

klein?

\_17.4°

o
-

\ee

] 1 1 1 | 1 1

-0.14-0.12-0.1 -0.08-0.06-0.04-0.02 0 0.02EineV
Abb. 6.4.33: Band 14 ohne Interferenz innerhalb einer Schicht

Bei den Messungen mit breitem
Energiebereich haben wir er-
kannt, daf} die Beitrige der ein-
zelnen Atome sich als Interfe-
renzbild zom Gesamtstrom auf-
summieren. Ist vielleicht das
Verschwinden der Amplitude
bei 15,4° auf eine destruktive
Interferenz zuriickzufiihren? In
Abbildung 6.4.33 haben wir die
Ergebnisse einer Rechnung fiir
Band 14 eingezeichnet. In dieser
Rechnung wurde der Phasenfak-
tor, der die Interferenz der
Atombeitrige innerhalb einer
Schicht beschreibt, konstant
gesetzt. Band 14 wandert von
12,6° aus nach rechts, wird da-
bei schmiler und hoher, bis es
bei 15,4° die Fermioberfliche
kreuzt. Danach sinkt die Ampli-
tude weiter ab, ohne dall das

Maximum der Kurve weiter nach rechts wandert. Band 14 zeigt also jetzt das normale,
in §2.3 beschriebene Verhalten, das Absinken der Amplitude ist verschwunden. Damit
ist die destruktive Interferenz von Band 14 um 15,4° bestatigt.

Wenn die Amplitude von Band 14 laut Rechnung, wie Abb. 4.6.24 zu entnehmen ist,
nicht in der ganzen Brillouin-Zone klein ist, erscheint es sinnvoll dieses Band durch die
Brllouin-Zone zu verfolgen. Durch die gute Zusammenarbeit mit der Experimental-
gruppe um Herm Schuppler hatten wir Zugriff auf die ARUPS-MeBdaten aus Abb.
6.3.3 und konnten so die Amplitude von Band 14 genauer verfolgen.
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AN In Abbildung 6.4.34 haben wir die gemessenen

Amplituden von Band 14 an verschiedenen Stellen in
@ der Brillouin-Zone eingetragen. Dabei verfolgen wir

Band 14 in der Umgebung der Fermioberfliche von
® links oben in Abb. 6.3.3 (6=7,5°, ¢=27°) nach rechts
F I T T T I T A | 1

e 8 10 15416 " unten bis zur Hauptdiagonalen bei Punkt (6=16°, ¢

Abb. 6.4.34: Amplitude von Band14 =16°). Es ist problematisch die verschiedenen Mes-

sungen miteinander zu vergleichen, deshalb haben
wir jeder Messung den Quotient Peakhthe/Untergrund entnommen und diesen Quoti-
enten als MaB fiir die Amplitude des Bandes verwendet. (Bei 6=7,5° gibt es zwei
Messungen mit groflen Unsicherheiten) Wir erkennen, dafl die Amplitude von Band 14
nicht in der ganzen Brillouin-Zone konstant ist, sondern im Gegenteil starken Schwan-
kungen unterliegt. Obgleich die Amplitudenwerte mit groBen Unsicherheiten verbun-
den sind, ist doch deutlich ein Abfall der Bandamplitude von 6=13° auf 6=16° zu er-
kennen. D.h., ndhert man sich der Hauptdiagonalen in Abb. 6.3.3, so verschwindet

Band 14 im Untergrund der anderen Bénder.
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Abb. 6.4.35: Ergidnzende Wege durch die B-Zone
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Um dies zu bestitigen,
haben wir zusitzlich zu den
Rechnungen auf der Haupt-
diagonalen noch weitere
Rechnungen auf anderen
Linien durch die Brillouin-
Zone durchgefiihrt. Dabei
mufl die Amplitude des
Bandes laut Abb. 6.4.34
von der 45°-Rechnung iiber
die 50°-Rechnungen bis zur
55°-Rechnung deutlich an-
steigen.
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Abb. 6.4.36: 3 Wege durch die B-Zone (13,3°-Kurven)
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Abb. 6.4.37: 3 Wege durch dic B-Zone (14,0°-Kurven)
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Abb. 6.4.38: 3 Wege durch die B-Zone (14,7°-Kurven)
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Abb. 6.4.39: 3 Wege durch die B-Zone (15,4°-Kurven)
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Abb. 6.4.40: 3 Wege durch die B-Zone (16,0°-Kurven)

Abb. 6.4.41: 3 Wege durch die B-Zone (16,7°-Kurven)

In den Abbildungen 6.4.36 -6.4.41 haben wir fiir die 3 Wege (45°, 50°, 55°) durch die
B-Zone jeweils die gesamte ARUPS-Kurve (Summe iiber alle Bénder) und den Anteil
von Band 14 eingezeichnet. Nun vergleichen wir jeweils den Bandanteil 14 mit der
Gesamtkurve:

- Weg 45°: Band 14 verschwindet in der Gegend um 15,4° durch destruktive Interfe-
renz.

- Weg 50°: Die Amplitude von Band 14 wird in der Gegend um 15,4° auf ungefihr
30% der Gesamtkurve runtergedriickt, ist also deutlich hoher als bei dem 45°-Weg.

- Weg 55°: Band 14 zeigt das normale Verhalten eines die Fermioberfliche kreuzen-
den Bandes, die destruktive Interferenz ist also verschwunden.

Die Rechnungen bestitigen also die groben Mefdaten aus Abb. 6.4.34 iiber den Ver-
lauf der Amplitude von Band 14.
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§7 Zusammenfassung der Ergebnisse

Allgemeines zu ARUPS-Messungen:

- Die Struktur von ARUPS-Messungen mit groBem Energiebereich wird durch Interfe-
renz von atomaren Beitrdgen festgelegt.

2 2

5 aK’j'e—i(Rjﬁﬁ)Ed

K,J

(62)

o< ZAtombeitréz‘ge - Phasenfaktor

Atome

K = Atomindex innerhalb einer Schicht
j' = Schichtindex

Rj‘ = Ortsvektor der Schicht j'

K = Ortsvektor der Atome « innerhalb einer Schicht
hik,; = Photoelektronenimpuls

Jedes Atom absorbiert Photonen und gibt dadurch Photoelektronen ab, die sich zum
Photostrom iiberlagern. Unterschiedliche Photonenenergien erzeugen unterschiedlich
groBBe Photoelektronenimpulse hk 1 unterschiedliche Phasenfaktoren (Gleichung 62)
und damit unterschiedliche Interferenzkurven.

- ARUPS liefert nur sehr geringe Informationen iiber die Zustandsdichte, auch nicht fiir
lokale Bereiche in der B-Zone.

- Die besetzte Zustandsdichte legt den Energiebereich der ARUPS-MefBkurven fest.

- ARUPS-Kurven sind aufgrund der geringen freien Wegliange der Photoelektronen im
Festkorper A=5-15A stark oberflichenempfindlich.

- Eine Spaltung des Kristalls erzeugt zwei eventuell verschiedene Oberflachen und
damit sind eventuell zwei verschiedene ARUPS-MeBkurven moglich.

- Der Untergrund im linken Teil der ARUPS-Kurven ist durch Elektronen-Loch-Paar-
Erzeugung verursacht.

- Aus den ARUPS-Messungen im Energiebereich um die Fermienergie kann die
Banddispersion E(gy,qy,A) und die Fermioberfléche im Schnitt der Brillouin-Zone mit
der x.qy-Ebene ermittelt werden. Bei der Fixierung der Fermioberfldche empfehlen

wir die Anwendung folgender Kriterien:
A: Die Amplitude eines Bandes fillt stark ab, wenn es die Fermioberfliche

liberquert.

B: Der Quotient Wert bei E = Ef

Bandamplitude
und féllt danach langsam ab.

nimmt bis zu Fermifliche zu, ist dort maximal
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C: Die Amplitude eines Bandes ist bereits vor dem Erreichen der
Fermioberflache maximal.

- Auch im Bereich der Fermienergie kann ein Band durch destruktive Interferenz eine
so kleine Amplitude erhalten, so daf} es in den MeBkurven nicht zu erkennen ist, bzw.
verschwindet.

- Aus ARUPS-Normalmessungen (Variable Photonenenergie) mit breitem Energiebe-
reich (einige eV) kann durch das Verfolgen von Peaks keine Banddispersion ermittelt
werden, denn die Bandzusammensetzung der Peaks kann wechseln.

- ARUPS-MeBkurven sind auBler in einem sehr kleinen Bereich um die Fermienergie
(ca. 0,2eV) durch die komplexe Selbstenergie stark verschmiert und energetisch auf
der x-Achse leicht verschoben.

- Die MeBkurven hingen von der Richtung des eingestrahlten Lichts nur sehr schwach
ab.
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Allgemeines zur selbstenergiekorrigierten ARUPS-Rechnun

- Zum Berechnen von ARUPS-Kurven ist eine selbstenergiekorrigierte Viel-
schichtrechnung unbedingt notwendig. Gleichzeitig stimmen die Ergebnisse einer
solchen Rechnung so gut mit den Messungen iiberein, daf} alle Fragen beziiglich
den ARUPS-Kurven beantwortet werden konnen. Aufwendigere Rechnungen, z.
B. Rechnungen unter Beriicksichtigung von oberflichennahen Zustinden, sind
fiir das Verstindnis der ARUPS-Kurven nicht notwendig.

- SEKAR benotigt folgende Eingabedaten:
A: Bandstrukturergebnisse des jeweiligen Materials
B: Freie Weglinge A der Photoelektronen
C: Daten der Messung ‘(Energieauﬂtisung des Detektors, usw.)
D: Komplexe Selbstenergie Zq,x(oo)

- Die Rechnung basiert auf Keldysh-Diagrammen und ist eine einheitliche Rechnung
fiir den GesamtprozeB, also exakter als das 3-Stufen-Modell.

- SEKAR beriicksichtigt folgende Punkte:
A: Die Verschmierung und Verschiebung der Kurven durch die komplexe
Selbstenergie.
B: Die Oberfliche des Festkorpers (Lage der Oberflidche in der Elementarzelle, 2
mogliche Oberflichen bei einer Spaltung, Gewichtung der Photostréme aus den
einzelnen Schichten und Atompositionen durch die freie Wegliange A, Festkorper-
potential bis zur Oberflidche).

- SEKAR hat noch folgende Naherungen:
A: Die Greensche Funktion in Oberfldchennihe ist identisch mit der Greenschen
Funktion im Bulk. |
B: Die Oberfldache hat weder Verunreinigungen noch Versetzungslinien.
C: Die Niherung fiir die komplexen Selbstenergie (Eingabedaten) ist sehr grob
und beinhaltet einen freien Multiplikationsfaktor. Dieser wird der Verschmierung
einer einzigen MeBkurve angepalt.

- Die selbstenergiekorrigierten ARUPS-Rechnungen (Gleichung 60+61) beschrei-
ben die Messungen ausgezeichnet.
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Speziell fiir YBa_zCu_3Qz;

- In der Umgebung der Fermienergie hat die Zustandsdichte folgende Zusammenset-
zung: CuE d 42,7%, CuK d 18,8%, O p 30,0%, Rest 8,5%
- Die mit der LMTO+SIC-Methode berechneten Fermioberflichen stimmen mit den
Messungen fiir die beiden Binder 34 und 35 gut iiberein, wihrend sich fiir Band 36
erhebliche Abweichungen ergeben.
- Die Bandstruktur hat fast keine Dispersion in z-Richtung.
- Die ARUPS-Rechnung mit LMTO+SIC-Eingabedaten stimmt besser mit den Mes-
sungen liberein als die ARUPS-Rechnung mit den LMTO-Eingabedaten. Von ARUPS
aus betrachtet beschreibt die LMTO+SIC-Methode das Material YBa,Cu3O7 besser
als die LMTO-Methode.
- Messung von Sakisaka et al.:
- Der Imaginérteil der Selbstenergie hat den Wert ImX=-0,8eV.
- Die Strukturen bestehen aus mehreren Béndern, z.B. der Mittelpeak aus den
Bindern A=22-28.
- Es wurde mit Probe B (Die Atome der Kupferebene bilden die Oberfliache)
gemessen.
- Messung von Tobin et al.:
- Der Imaginérteil der Selbstenergie hat den Wert ImXZ=-0,7¢V.
- Der Peak bei ca. E=-1eV setzt sich aus Bulkbiandern zusammen, es sind also
keine speziellen Oberflichenzustinde zur Beschreibung dieses Peaks notwendig.
Achtung: Der Peak besteht in den 3 Kurven aus unterschiedlichen Bandern!
- Es wurde mit Probe A (Barium und Apexsauerstoff bilden die Oberfliche)
gemessen.
- Messung von Lui et al.:
- 3 Bander kreuzen die Fermioberfldche:
Band 36 bei 6=¢=6° mittlere Amplitude
Band 35 bei 0=¢=8° kleine Amplitude
Band 34 bei 6=¢=9° grofle Amplitude
- Es wurde mit Probe B (Die Atome der Kupferebene bilden die Oberfliche)
gemessen.
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Speziell fiir SroRuQyg4:

- In der Umgebung der Fermienergie hat die Zustandsdichte folgende Zusammenset-
zung: Rud 71,0%, OE p 17,7%, OA p 4,5%, Rest 6,8%.
- Die mit der LMTO2-Methode berechneten Fermioberflichen stimmen mit den
Messungen bei den beiden Bander 13 und 15 gut und bei Band 14 passabel iiberein.
- Messungen von Cummins et al.:
- Der Imaginérteil der Selbstenergie hat den Wert Im¥=-0,3eV.
- Das resonanzartige Maximum des Mittelpeaks bei Ey=40eV wird durch eine
konstruktive Interferenz der Schichtbeitrdge verursacht.
- Die destruktive Interferenz der atomaren Beitrdge innerhalb einer Schicht
bedingt das Verschwinden des Mittelpeaks bei Ey=55eV.
- Die Amplituden des linken und rechten Peaks sind ebenfalls durch Interferenz
der Beitrage innerhalb einer Schicht bedingt.
- Der Bandzusammensetzung des Mittelpeak verdndert sich mit unterschiedlicher
Photonenenergie.
- Messung von Lu et al.:
- 3 Binder kreuzen die Fermioberflédche:
Band 15 bei 6=¢=14° mittlere Amplitude
Band 14 bei 6=¢=16° sehr kleine Amplitude
Band 13 bei 0=¢=18° grofie Amplitude
- Die Amplitude von Band 14 ist in der Umgebung von 6=¢=16° durch
destruktive Interferenz der Beitrige innerhalb einer Schicht abgeschwicht. Folgt
man Band 14 durch die Brillouin-Zone, so steigt die Bandamplitude von Punkt
0=p=16° nach Punkt (6=13°, ¢=20°) kontinuierlich auf normales Niveau an.

135




8. Vergleich mit der Literatur

In der Literatur findet man zahlreiche Photoemissions-Messungen an YBa,Cu;0 und
fast ebenso hiufig Berechnungen der Bandstruktur, Zustandsdichte und Fermifldche.
Leider reichen Vergleiche der Messungen mit Zustandsdichten, wie sie z. B. von R. V.
Kasowski et al.23durchgeﬁihrt wurden, nicht aus, um die gemessenen Kurven zu
verstehen. Dazu sind komplette Photoemissionsrechnungen notwendig. M. Lindroos
und A. Bansil?* driickten es so aus: "It is clear that a satisfactory understanding of the
ARPES experiments requires direct comparisons between the measured intensities and
the corresponding theoretical predictions.” Leider fiihren unserer Kenntnis nach nur M.
Lindroos und A. Bansil ausreichend genaue Photoemissionsrechnungen durch. Dabei
arbeiten sie eng mit den Physikern J. C. Campuzano, R. Lui, K. Gofron, H. Ding und
B. W. Veal, die die Messungen durchfiihren, zusammen. Das Ergebnis dieser
Zusammenarbeit ist eine Reihe von Veréffentlichungen25‘32, die nicht nur die
gemessenen Kurven in ihrem Aussehen beschreiben, sondern auch eine ausfiihrliche
Analyse der Messungen enthalten. Im folgendem vergleichen wir ihre Arbeiten mit
unserer Arbeit:

Formalismus:
M. Lindroos und A. Bansil verwenden einen Einstufenformalismus, welcher auf
Arbeiten von Caroli et al.10 und Pendry33 basiert.

j= _%1‘ Im{&4[G3 (@)AGT (@~ QA G3 (@)

j = Photostrom

ky = Emissionsrichtung der Photoelektronen

o = Energie der Photoelektronen

(2 = Photonenenergie

A = Photonenfeldoperator

G = Einteilchen-Greenfunktion

Diese Gleichung entspricht Gleichung 38 in unserer Arbeit.

Die innere Greenfunktion G1+ (0 —Q) wird bei Lindroos und Bansil vollstandig durch
einen Streuformalismus33 berechnet, wohingegen wir diese Greensche Funktion durch
Blochwellenfunktionen ausdriicken. Als Eingabedaten verwenden die genannten Auto-
ren muffin-tin-Potentiale, berechnet durch Anwendung der KKR-Bandstrukturmetho-
de. Wir verwenden Blochkoeffizienten, Radialwellenfunktionen und Energiewerte aus
LMTO-Bandstrukturrechnungen. Vielteilcheneffekte beriicksichtigen sie, ebenso wie
wir, durch das Einfiihren von Parametern. So wird die freie Wegldnge der Photoelek-
tronen und der Imaginérteil der Selbstenergie des inneren Propagators dadurch be-
riicksichtigt, daB ihr Festkorperpotential komplexe Anteile erhilt. Bei uns geht der
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Imaginérteil der Selbstenergie direkt in die Formeln fiir die Greensche Funktionen ein
und die freie Weglidnge bewirkt komplexe Wellenzahlen der Photoelektronen.

Ergebnisse:

- Die von?8-31 errechneten Photostréme stimmen mit den Messungen dhnlich gut iiber-
ein wie unsere Rechnungen.

- Die Verbreiterung ihrer Mefkurven ist durch den Imaginirteil der Selbstenergie der
inneren Greenfunktion verursacht>!. ImX variiert von 0,1eV an der Fermienergie bis zu
ungefihr 1,0eV bei einer Energie von 3eV unter der Fermienergie. Dies ist mit unseren
Resultaten konform.

- Die von®8-3! errechneten Kurven sind um +0,15eV auf der Energieachse verschoben,
was einem Realteil der Selbstenergie von +0,15eV entspricht. Diese Verschiebung ist
ahnlich klein wie die in der vorliegenden Arbeit fiir die Messung von Tobin et al. er-
forderliche.

- Die Rechnungen29 zeigen, wie unsere Untersuchungen auch, daB3 sich die beste
Ubereinstimmung mit dem Experiment ergibt, wenn man als oberste Atomlage der
YBa;Cu307-Probe Ba- und Apexsauerstoff-Atome annimmt. Im Gegensatz zu unseren
Rechnungen verbleiben bei ihnen aber noch 2 Moglichkeiten fiir die Atome der néch-
sten Lage, ndmlich die Kupferebene oder die Kupferkette. Unsere Rechnung klirt die-
sen offenen Punkt zugunsten der Kupferkette.

- Die Rechnungen von Lindroos und Bansil sind, im Gegensatz zu unserer Theorie,
nicht in der Lage aus den ARUPS-Kurven den Verlauf von Biandern zu erschlieBen, da
sie mit dem T-Matrix Streuformalismus arbeiten.

Fazit:

Zur Auswertung von ARUPS-Messungen sind vollstindige ARUPS-Rechnungen er-
forderlich. Diese Rechnungen sind zu aufwendig, um nebenbei von den Experimenta-
toren durchgefiihrt zu werden. Darum gehort zu jeder ARUPS-Gruppe eine Theorie-
gruppe, die in enger Zusammenarbeit mit ihr die Analyse der ARUPS-Kurven durch-
filhrt. Nur dadurch ist ein moglichst vollstindiges Verstdndnis der MeBergebnisse
gewahrleistet.
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Anhangl: Eigenschaften der zeitabhingigen Greenschen Funktionen

Im §4.2 benétigen wir zwei wichtige Eigenschaften der zeitabhingigen Greenschen
Funktionen G*-(t) und G-*(t) fiir T=0:

- Im Festkorper gilt E < Epund G+(t) =0

- AuBerhalb des Festkorpers gilt E > Epund G+(t) = 0
Im folgenden leiten wir einige Beziehungen fiir diese Funktionen ab:

Ausgehend von den Greenschen Funktionen GR, GA, G+- und G-+ (Gleichungen 25-
28)

GR =0(' ~1)(G™ - G*) = 0 —0(¥g (1) ¥ (1)) +i( ¥ (PG (F'1) )
=—Ot -1 Gt —GT)=—-O@ 1 )(i<‘I’6’(7’t')‘PO(Ft)>O + i<‘PO(Ft)‘I’8'(?’t')>O)

G™ = i{¥5 (F1)¥y (7))

G =~i{¥ (PG (7))

verwenden wir die Lehmann-Darstellung (Spektraldarstellung) dieser Greenschen
Funktionen GR GA, G+ und G+

z@(t) e PE (B (P (n)n)e Emt + (n ¥ (1) (27)| n)e B
\ {7t/ \Fey /

- -’@<—f>zZe E{(ale @) @lm)e Bt + (a2 @l |
-+ _ %Ze_BE" <n|<\11+(tv )\P(t)’>ln>eiEmnt

G == 3 e P (nl( W), W () e o
n
hierin sind
t=t—t
|n) und E}, sind Eigenzustinde und Eigenwerte des vollstandigen Gleichgewichts-
hamiltonoperators

Z=Ze_BEn

Nun nutzen wir die Vollstindigkeitsrelation 1= |m)(m
m

Zeit

G(o) = Tei(m_n)tG(t)dt

—_—00

und erhalten so die Greensche Funktionen in der Energiedarstellung:

GR(@)=1 gﬂ ¢ PE, {m—m‘;—E;- ([ (O m) + m<n|qf(f)|m><m|\y+a'>p n)}
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<n|w<r>tm><mw+<r'>|n>}

GA(w) = % Y ¢ PE, {___1____(n|‘l’+(t)[ Y ¥+ 5

o-m+E_ .
G (o)= -2-;3 3 e PE (n |t () my(m ¥ ()| )0 + E,,, )
G+~ (@)= 2 3 B a2 (0 m)m ¥+ ()| )(0 + B,

n,m

Nun versuchen wir G-+ und G+ durch GR und GA auszudriicken. Dazu berechnen wir

l R A .
dc?n Ausdruck Z—TE-(G (0)-G ((0))

A (GR (@) - GA@) =1L 3P

2%
([m + in1+ E_ . Co- iT\1+ E . )<nl‘y+(t)|m><m|‘?(t,)ln> *
(GemrEy, e eE I OmY €

wobei E’E[m - in1+ P - m1+ E ) = 5((9 + EocB> den Ausdruck verkiirzt:

- (GR(@) - 64() =1 P

(e @O m)m[® @+ E,, )+ (n[ PO m)m[ ¥+ @)n)d(0 + E,, ) (@)

Nun benennen im ersten Term n<>m um und klammern (n|¥|m)(m|¥'*|n) aus:

3 (07(0)~ 64(@)) =L 3 (¥mml 3{o+ B, e P + 7P

Wir erkennen die Greensche Funktion G*-(®) und schreiben kurz

L (~R(.\_ A e PE 1
%(G (0)-G (m)) =-Gt (0)| 1+ PE, |7im
Mit B=1/kT und f(-®) als Fermifunktion folgt
G (@)= f(-0)(GR(0) - G4(w))

und mit GR=GA*

Gt (@) = fF(~0)2iImGR(w) ®

Durch Umbenennen von n<>m im zweiten Term von Gleichung o erhalten wir
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(67 (@)-64(@) =L S a0+ B,,, )P + P

und erkennen die Greensche Funktion G-+(w)

—i—(GR((o) —~ GA(a))) = G‘+(co)[1 + iE]i—J—l—
27 o BE, |2in
Mit B=1/kT und f(®) als Fermifunktion folgt

G (@)=~ f()GF(0) - G4(w))

G () = —f(©)2iImGR(w) )

Wir berechnen die zeitabhéngige Greensche Funktionen G+-(t) und G-*(t)

(0= [ f-0)LmGR@)dw ®

Photo

GFn= [ f@) 2GR w)do ©®

Photo

Die Photoelektronenenergie ® erstreckt sich bei ARUPS nicht von -eo bis +ce.

Im Festkorper gilt E < Egpund G*(t) =0 fiir T=0

Um den Festkorper verlassen zu konnen brauchen die Photoelektronen eine Energie
groBer als Ef.

Auferhalb des Festkorpers gilt E > Epund G-7(t) =0 fiir T=0
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Anhang2: Umwandlung der zeitabhingigen Greenschen Funktionen
in energieabhiingige Greensche Funktionen

Ausgehend von Gleichung 36

2¢h?  lim =
x> s O =0Ty [t [y

j=

GR(x,%,,1.1,)A(%,,6,)V,G (%, %,,1,,1,)A(%,,2,)V,GA(%,, %, 1,1)  (36)

und der Bedingung G(t,t") = G(t-t'") wandeln wir durch Fourierintegration die zeitab-
héngigen Greenschen Funktionen in energieabhingige Greensche Funktionen um:

Fourierintegral G(t)= Jg—ie—ith (@) (37)

2¢h2 I
m x—-x'—> o

(@ —3.)[ dds, [de, [t ‘;—g’t“e“im("’l)GR (k‘,il,w)aéei(kYi‘_w*z‘ >\71

.

d® —zm(t —t )
- o’
ky, @y und € sind Wellenzahl, Energie und Polarisationsvektor des eingestrahlten

2/GT +(x1,x2, )aEe (EviZ_mvt) ZJdO) —id\t _t)

GA(%,,%,6)
Photons.
Mit der Deltafunktion jidie“i(“’“‘b)’ =8(w — &) fallen die Zeitintegrale weg

-:_267’[2 hm
J m x—)x'——)oo

zkx

%% )del ji@G (x’il’ )~ Y .[d“)G (xl’xz’@aée_iivizvz

[ddGA(%,, %, &)6(0)7 +@- w)&(m -o, - (o)

Die beiden w-Integrale ausrechnen liefert

2eh? lim
m x—x'— oo

j= (95 = ax)”dfldfzf%%

GR(%, %, 0)ae’ Evflv G~ (xl,x‘z,co—my)aﬁe'ikvxzszA(a‘cQ,ic”,m) (38)
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Anhang 3: Ausfiihrliche Herleitung der BAR-Formel

Der Photostrom in Gleichung 38 ist eine reelle GroBe, darum erscheint es sinnvoll die-
se Gleichung zum Symmetrischen hin umzuformen.
Betrachten wir zunichst die Ortsabhingigkeit von Xy

Jd5,67* (5.5, 0~ 0, Jaze 7 9,64(%,, 7, 0)

und schreiben mit der Produktableitungsregel ab'=(ab)'-a'b um

= [diyaze *%2 7 (6 (7, 5,0 0, )64 (%,,%,0))- [ diyde % (7,67(%.%,,0-0, )64 (%, 7.0)

Der Satz von GauB} [[[dVVY = f{ dAvauf den ersten Summanten angewendet ergibt ein

Oberflachenintegral mit dem Wert im Unendlichen gleich Null.
Damit ergibt sich die symmetrische Formulierung

j= Y ‘ax)ﬂdfldizjg—cz

GR (%, 3, 0)ac™ ™ ae ™% GA(%,, 7, 0)87 57,6+ (5,.5,,0- 0,) (39

Als nichstes wenden wir uns GR und GA zu. P. J. Feibelman und D. E. Eastman geben
in ihrer Verdffentlichung!! unter Beriicksichtigung des Festkdrperpotentials Ausdriik-
ke fiir GR und GA an. Wir verwenden diese beiden Ausdriicke zunichst ohne Festkor-
perpotential:

| KEE | HE-E
und GA =—— | mit k?2=w Losung fiir Potential=konst

R__1€¢ e = -
AP - % an |7-%,

Niherung: Die Photoelektronen spiiren kein Festkorperpotential.

Da nur diese beiden Terme von X und X' abhingen, konnen wir nun leicht (d P 0 )

berechnen
ik|%-% |
.07(5.% )= %]-—7< 1)[;(’_1_1‘] 0% (5.5, o) fl)o[ik_ lf—lfli]
X - xl
—ik|%-%,|
9.GA(%,,%,0) = —4—115‘]_'—_!22—(;'—22)[-& —I;{-;z—l) - GA(EZ,E',m)(E’—XZ)O(—ik-\—i’_l—izlJ
X —x2




Schreibweise: V0 bedeutet —

V)
, lim
und den Grenziibergang N ausfiihren
< 2eh2 lim . . rd®
I xo x> ooj dxldeJ._Z?r_

]é@lévzc-’f(il,fz,co o)

GR(x,%,0)(z- )“cl)o{ik _— l]ae"’zvfx ae M GA(z,, 7, 0)8V 29,6745, 5,0 - o, )

In GR und GA verwenden wir die Entwicklung lf—;‘c‘llzlil—x‘oil bzw.

|- %, | =[] - 20 %,:

= 2eh2 - g d(l)
j== ”d"ld(xzf‘jg) ( |
E—ii‘:{_—ae Y lge ! Y ZE |._x‘% (X) (—)lkeVISVZG +(x1,x2,(0—0),y)_
L MEREE) e g ikERs) i
Z_Ee_.__ﬁl__l_(x)olkaet yxlae X, Z_E_E——W———gvlsv G~ (xpxz’(’)““)y))

und fassen zusammen:

2eh24> e MIHER) HE kTG o5 G+ (5 %
1§m§ xz” xldxzj (—)2zke’k(x RIS “5089,6 ~l”("1”‘2’(‘)—(’%()

K..l

]oczkoﬂdxldx jd(x)«/— (%, x) lk (%~ )-'V EV G~ (xl, - O)Y) (40)

2 >
Die Greensche Funktion G- ist gegeben durch

G‘+(5c'1,5c‘2,(x) ~ oay) = ~2iImGR(J?1,5c'2,0) —cny) flo- ®, — EF) (41)

wobei f (co — 0, - E F) = _1 —— die Fermifunktion ist.
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In den Veroffentlichungen ist der Abstand Probe-Analysator (|%|) nicht angegeben,
darum verzichten wir darauf, den Photostrom in absoluten Einheiten anzugeben.

Wir fiihren lokale Ortskoordinaten ein:

% =R, +& +p, und %, =R, +&,+p,

R j zeigt auf die j-te Elementarzelle

K zeigt innerhalb der Elementarzelle auf das Atom ¥

p ist der lokale Ortsvektor innerhalb einer Atomkugel.

In diesen Koordinaten hat der Photostrom folgende Form:
- - - i(k—k YR +K +p —R ~K —P -z _=
je< k0 X [[dpidp, | doae " TP T g 6y,

VRV SLNTL

ImGR( Jp jz,Kl,Kz,ﬁl,ﬁz,(o—coY) f(o)—oaY —EF) (42)

Niaherung: Wir setzen den Kristall als periodisch in allen drei Richtungen an, d. h. der
Kiristall ist unendlich ausgedehnt und hat keine Oberfliche.

Mit der Blochfouriertransformation

R .. . ~ .\ —ig(R —R) R - - . dg
ImGBulk(Jl’JZ’KI’KZ’pl’pZ)—J.e J2 y ImGBulk,q(Kl’Kz’pl,pz)mB_Z (43)

reduzieren wir das Volumenintegral auf eine Elementarzelle.
In dieser Form kann ImGR in Bandstrukturniherung durch Blochwellenfunktionen
ausgedriickt werden:

Im Ggulk,q(‘cl"cz’ﬁl’ Poy @ — coy) = —n% \Pq,x(‘cl’51)T;,x(K2’52)8(03 -0, - Eq,k)
(44)

Die Deltafunktion driickt die Energieerhaltung © = E , +®,| aus. Ein Festkorperelek-

tron (Impuls 74, Energie Eq 3 aus dem Band A) absorbiert ein Photon (Impuls hl;y,

Energie @y) und erhélt dadurch die Energie © und den Impuls hik .
Einsetzen von (43) und (44) ergibt
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j o<k zjjdpldpzjdco\/_e

i(k=k )R, +%,+p,~R, ~&, P, )“V 0 -tq(I—?jz—I_éjl)

ZJ VolBZ

2960315 (B o0 -0, - B rlo -0, - ) @4ab)

Mit der Deltafunktion
t(k+ XR, -R) _ oz = _ =
3 g Vole = 8(k -k, -3-G) 45)

erhalten wir den Impulserhaltungssatz

hk = hg + 7’2]2Y +1G. G ist ein beliebiger reziproker Gittervektor.

und den Photostrom

F kO S [[dp,dp, dofae E RO RBIG 27 4
K ,K

%TQ,A(KPE)I)T;,A(KT52)5(60_my ——Eq’x)f(a)—(oy —EF)6(5+G+EY —E)

Nun konnen wir symmetrisch zum Betragsquadrat zusammenfassen:

Jo< R fdovoy Jagdlo-o, - £, )flo-o, - E)olg+ G+, - F)

2
l(k ~k )(K+p)”V‘I’-

x(K p)

Damit ist die Realwertigkeit des Photostrom deutlich.
Der Elektronenanalysator hat eine endliche Winkelauflosung, es werden also immer
Elektronen aus einem Raumwinkelbereich gemessen. Wir tragen diesem Sachverhalt

Rechnung, indem wir iiber den Winkelbereich der Winkelauflosung integrieren_[ dQ.
Wir formen die Integrale weiter um.
Aus ® = k2 folgt do = 2kdk und dF = k2dkd$ = -;—\/ado)dfz.

Damit ergibt sich der Photostrom zu

J o ondé%jdqﬁ(m—ooy —Eq,x)f(co —o, - EF)S(Q‘+ G+k, —E)
2

z(k —k )(K+p)_.V\P (K p)
7
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Ausfiihren der k -Integration vereinfacht den Term:

7 o Eo%jdzﬁi(m—wv - Eq,x)f(co— ®, - EF)

S 2
5, I EERAD) g, .

7 (,p) mitk =g+k, +G als Abkiirzung(46)

Nun verwenden wir die folgende Darstellung der Blochwellenfunktionen ELTWY

l
Gn = =¥ Z chmelv(p,K)Y,m(p) (19)

[=0m=—Iv=]

G(lm,1—-1m’,11)

_ o 4 20+1 = A ,
V(lem)=pY,,,,(p) Ry (p)~ lYlm(),V(p) SRy 0) 3 Yy (B)) Gl —1m1-1)
m’==(1-1) G(Im,l—-1m’,10)

(47)

1
Y

Y,
3 11
mit ﬁ—_—B.—_ am [Y ] und den Gauntzahlen G(im,I' m',I' m'") = fdp o I AR
10

AuBerdem brauchen wir noch die Entwicklung des Phasenfaktors

o (A0 HC N (N @

Im
mit j, (lié - Ey’p) = sphérische Besselfunktion

und die Orthogonalitit [dpY, ¥, . =8,8 . (49)

Die Gleichungen (19), (47), (48) und (49) in Gleichung (46) eingesetzt ergeben das
Resultat (Gleichung 50 in §4.3).

146




Anhang4: Symmetrieoperationen

Die Bandstrukturprogramme liefern Eingabedaten (Blochkoeffizienten, Energiewerte)
fiir die ARUPS-Programme nur im irreduziblen Bereich der Brillouin-Zone. Um die
Eingabedaten fiir die komplette Brillouin-Zone zu erhalten, haben wir bei YBayCu307
7 und bei SrpRu0O4 15 Symmetrieoperationen verwendet. Im folgenden wollen wir die
Eigenschaften der verwendeten Symmetrieoperationen angeben.

Die Art und Anzahl der Symmetrieoperationen hingt, ebenso wie Form der Brillouin-
Zone, wesentlich von der Kristallstruktur des Material ab. Die Symmetrieoperationen
sind sowohl im Ortsraum, als auch im Impulsraum giiltig.

Material YBayCuz0 SroRuQOy
Kristallstruktur orthorhombisch body centered tetragonal
Form der B-Zone Quader Quader*
Form des irreduziblen Quader (Hauptquadrant) Dreiecksprisma
Bereichs (halber Hauptquadrant)
Anzahl der Symmetrie- 8 16
operationen

* Die urspriingliche Form der Brillouin-Zone fiir SrpRuQy ist etwas komplizierter
(Abb. 6.2.8), kann aber durch Anwendung von Symmetrieoperationen auf ein

Dreiecksprisma abgebildet werden.

YBayCuszOry SrpRuOy
A\ 7N
7 1.9 q,
1”‘\‘:_ . 7
>qX >qX
irreduzibler Bereich irreduzibler Bereich
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Eine Symmetrieoperation erkldren wir exemplarisch fiir alle etwas genauer.
Wir verwenden Kugelkoordinaten (r,0,¢) und die Funktionen

m cos(ml(p)fu‘r my 20 '

Y,
= ) .le’[(cos(e)) !
sm(‘mll(p) fiir my <0 Pllm’ l =assoziiertes Legendrepolynom

" =Reelle Kugelwellenfunktion

A A

¢

> =
Bild a X Bildb Y

Beispiel: Vertauschen von X mit y (X,y—y,X):
Bei SrpRuO,4 wird das Dreiecksprisma auf die zweite Halfte des Hauptquadranten
abgebildet. Das gelingt durch Vertauschen der Ortskoordinaten x und y.
Folge:
- 0 bleibt unverandert (Siehe Bild b)
- @ geht iiber in 90°-¢ (Siehe Bild a)
- In den Kugelwellenfunktionen erzeugt das veridnderte ¢ einfach ein
Minuszeichen vor my.
- Die Ebenensauerstoffatome 4 und 5 wechseln ihre Plitze (Siehe
Abbildung der SrpRuOy4-Struktur in §6.1)

Die Symmetrieoperationen fiir YBa,Cu;0,:

(Ohne Einheitsoperation)

Symmetrieoperationl: Spiegelung an der x-z-Ebene (y—-y).
Symmetrieoperation2: Spiegelung an der y-z-Ebene (x—-x).
Symmetrieoperation3: Spiegelung an der x-y-Ebene (z—-z).
Symmetrieoperation4: Inversion (X,y,z—-X,-y,-Z)

Symmetrieoperation5: Inversion und Spiegelung an der x-y-Ebene (x,y—-X,-y)
Symmetrieoperation6: Inversion und Spiegelung an der x-z-Ebene (x,z—-X,-z)
Symmetrieoperation7: Inversion und Spiegelung an der y-z-Ebene (y,z—-y,-z)
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Tabelle fiir YBa,Cuz0O7:

Symmetrie- | 6—6' | ¢—¢' Phasenfaktor Atomindex
operation K—x'
Yé>-y 0=06' | ¢'=-¢ (-1)bei mj<0 und -
e-1qyRy bei ¥=1,2,7,9,10,11
X6>-X 0'=0 | ¢'=n-¢ 2m? +{m, |-m, -
(-1 2|m1| und
e-19xRx bei ¥=3,4,8,9,10,11
7657 0'=n-0| @'=0 (=)™ und e19zRz bei =11 162,364
566,910
1213
X,Y,265-X,y,-Z | 0'=1-0 | @'=n+¢ | (1)’ und e-i9xRx bei k=3,4,8,9,10,11 | 1¢32,3¢>4
und ei9yRy bei ¥=1,2,7,9,10,11 | 5¢26,9<>10
und e-19zRz bei k=11 12¢>13
X,y>-X,-y 0'=0 | ¢'=n+¢ | (—1)" und e-19xRx bei k=3,4,8,9,10,11 -
und e-19yRy bei ¥=1,2,7,9,10,11
X260X,2 | 0=n-8| ¢=n-¢ | (~1)bei m; = Ound (-1)/*'bei m, <0 | 132,364
und e-xRx bei k=3,4,8,9,10,11 | 96,910
und e-19zRz bei k=11 126313
V.z¢5>-y,z  |0=-0| ¢'=-¢ | (=1)*"bei m; > Ound (=DM Hpei | 162,364
my < Ound eiasRy bei k=1,2,7,9,10,11 | 76,910
und e-19zRz bei k=11 12613

Bemerkungen zur Tabelle:

Spalte 2: Art der Symmetrieoperation (z. B. z¢>-z Spiegelung an der x-y-Ebene)
Spalte 3: Anderung des Winkels 6 durch die Symmetrieoperation
Spalte 4: Anderung des Winkels ¢ durch die Symmetrieoperation
Spalte 5: Die Anderung der Winkel 8 und ¢ in den Kugelwellenfunktionen liefert bei
einigen l-mj-Kombinationen ein Minuszeichen vor dem Blochkoeffizient in den
ARUPS-Formeln. AuBerdem werden bei manchen Symmetrieoperationen Atome in

benachbarte Elementarzellen transportiert, was zusitzliche Phasenfaktoren e~

GR yor

den Blochkoeffizienten in den ARUPS-Formeln bedingt. Die Ry, Ry und R; sind dabei

Gittertranslationsvektoren im Ortsraum.

Spalte 6: Einige Symmetrieoperationen vertauschen Atome in der Elementarzelle
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Tabelle fiir SroRuOy :

Symmetrie- | 6—6' [ ¢—¢' Phasenfaktor Atomindex
operation K—K'
1 X6>-X 0=0 | ¢'=n-¢ 2m? +m, |-m, | -
-~ m und e19xRx bei k=4
2 y>-y 0=0 | 0'=-0 (-1)bei my<0 und e-19yRy bei x=5 -
3| xyex-y | 0=0 | o=n+p (=1 und e-19xRx bei k=4 -
und e-i9yRy beij k=5
4 Xy 0'=0 | ¢'=n/2-¢ my'=-my 4655
51 xyoyx | =8 | 0=o-m/2 | (-1)bei mp>0 und ei9yRy bei k=5 4455
6| xyoyx | 0=0 |¢=n/2+0 2mf Hmylm ' 4635
(D)7 2jm| und e-19xRx bei k=4
71 Xye-y,-Xx 0'=0 | ¢'=-n/2-¢ (=1)"™ und e-i9xRx bej k=4 455
und e-i9yRy bej =5
2632 0=n-6| ¢'=0 (—1)Hm, 152,667
X,26>X,z |0=n-0| ¢=n-0 | (-1)'bei m, > Ound (=D bei m, <0 | 162,667
und e-19xRx bei k=4
10| yze-yz |0=n0| o¢=¢ | (=1)*™bei m; 2 Ound (=) Hpei | 192,667
m; < Ound e“9Ry bei k=5
11|x,y,2¢>-X,-y,-2| 0'=1-6 | ©'=nt+0 (_1)1 und e-19xRx bei k=4 162,667
und e-i9yRy bei k=5
12] x,y,263y,x,-z |0'=0-0 | @'=n/2-¢ (1) 142,445,
67
13| x,y,2¢>-y,%,-z | 0'=n-0 | ¢'=@-1/2 (-1)bei m;>0 und (—1)l+mz 12,465,
und e-i9yRy bei k=5 67
14| x,y,2¢5y,-x,-z | 0'=1-8 | @'=1t/2+9 2mf Hmylmy L 152,465,
(-1 2|my| o 67
und e19xRx bei k=4
15| x,y,26>-y,-X,-z | 0'=n-6 | ¢'=-/2-¢ (=1)*! und e-iaxRx bei «=4 162,445,
und e1qyRy bej k=5 667
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Anhang5: Ausfiihrliche Herleitung der VAR-Formel

Wir beginnen mit Gleichung 44b

Jo<k® EJJdpldpzjdcoJ_e

i(k-k,)(R, +%,+p,~R -ig(R_-R)

K, ~P,)=g
A SV VZJV lee

%\Pq,x(‘ﬁ ’ 51)‘*’5,7»(“2’ 52)5((’3 0y - Eq,x)f(") Wy~ EF)

Die Probe ist senkrecht zur Oberfldche nicht mehr periodisch. Darum zerlegen wir die
Vektoren in eine Komponente parallel zur Oberfliche (gekennzeichnet mit dem Index
") und eine Komponente senkrecht zur Oberflache (gekennzeichnet mit '). Damit kon-
nen wir die folgende Deltafunktion fiir die Komponente parallel zur Oberfldche auf-
stellen. Den Index j zerlegen wir ebenfalls in zwei Indizes: j" zéhlt die Elementarzellen
einer Schicht parallel zur Oberfliche durch und j' zéhlt die Schichten senkrecht zur
Oberfldche durch.

S A ENEGRD (60 oo )

J1’: ]” xy
Fyy ist die Fldche des Schnitts der Brillouin-Zone mit der gy-qy-Ebene.
Wir erhalten den 2-dimensionalen Impulserhaltungssatz

hk” = hg” + hi?; +hG” (51)

und den Photostrom

TR [y ool KRS g, R
JhJsK
> a,x(ﬁ@l)‘l’é",x&z’ﬁz)ﬁ(m—wy—Eq,x)f(w—wy—Ep)a(a"+é"+f€;—f€")
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Nun konnen wir symmetrisch zum Betragsquadrat zusammenfassen,

¥

_ —i(k—k YR +%+D) igR = -
LZ J‘ dpe l( Y)( ]+K+p)elq JgV\P-q.,x(K;p{

W,K

je=Rdovo3 | -‘é—fﬁ(w-wy ~E, )flo-o, - E)olg+ &7 + iy - )

die Winkelauflosung des Elektronenanalysators [dQ einfiihren und die Integra-
le| do[dQ umformen

dk = k2dkdQ) = %«/&imd(z

e ROJaE L glolo 0, ~ £y )00, - Erla(ar+ &7 o)

. —i(k=k)(R +%+p) igR _= -
Z{cj‘dpe l( ‘Y)( J K p)elq ]SV\Pq’K(Kyp);Z
J

Ausfiihren der ky- und ky-Integration vereinfacht den Term

C g mwd
jxkojdk%jBizzS(co—coy—Eé’x)f(co—(oy—EF)
2

_ —i(k—k )R +K+p) igR  _= _
;{ [ dpe i(k—k )R ;+K+p) iq, Z»ng\Pq,x(K,p)
J s

(52)

Die Gleichungen (19), (47), (48) und (49) in Gleichung (52) eingesetzt ergeben analog
zu Anhang4 das Resultat (Gleichung 53).
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Anhang6: Ausfiihrliche Herleitung der VAR+FP-Formel

In diesem Abschnitt beriicksichtigen wir einen weite-

ren Aspekt des Festkorpers. Innerhalb des Kristalls

X i bewegt sich ein Photoelektron in einem durch seine

00 Struktur festgelegten, periodischen Potential. Au-

® Berhalb des Festkorpers bleibt es weiterhin bei einem

Potential=0. Das Festkorperpotential ndhern wir
selbstkonsistent.

Festkorper

Abb. 4.4.1 Keldysh-Graph der VAR+FP

Niherung: Wir setzen fiir den ganzen Festkorper ein Bulkpotential an, also keine ver-
dnderten Potentiale in Oberfldchennihe. Aulerdem hat unsere Oberfliche weder Ver-
setzungslinien noch Unreinheiten.

Wir beginnen mit Gleichung 39

2eh? lim
m xX—>x'— oo

j= @z =93] d’—cld’—‘zfg%

- k% —ik X e ) N\eS =S et = =
GR(x,xl,co)ael ige”! YxzG*“(xz,x',oo)evl.sVZG +(x1,x2,(s)—0)Y)

und beriicksichtigen in den beiden Greenschen Funktionen GR und GA das
Festkorperpotentiall 1:

Glarerp = GR(%,%,0) + FJK %GR (%, %5, 0)V(%5)GE (%55, 0) (54)
Girsrp = G5, ¥, 00) + IJdez;Giéqu(fz’fmw)V(@t)Géq (%57 ,0) (55)

Gg(i,il,a)) bzw. G64(5c‘2,)? ,0)) sind die Losungen fiir V(X)=0:

| M | kT -

R__1e ' 7 _ -~ €€ - -
Gy = i |7C—7€1‘ und Gy = in |f‘552’
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V(X) ist das Festkorperpotential
Ggulk (973,)?1,co)bzw.G§ulk (5c'2,5c'4,c0) sind die Losungen im Festkorperpotential.

Die Raumintegrale erstrecken sich iiber den ganzen Festkorper.

Da nur GA und GR in Gleichung 39 von X und X' abhéngen, berechnen wir (93, —95)

X
- = I - _\0|. 1
03 pp(.3,0) = Gl ppl 5, 0)(% - x1) [lk - |5c‘ ~3, J
~ = o - = \0] . 1
0z Gitars rp(%0: ¥ . 0) = Gy o ppl % ¥, 0)(¥ -3,) [“k “F-5, ]
und fithren den Grenziibergang X %hf,lﬁ _, aus:

= 2€h2 lim - ,~ rdo
A x——)x’—)ooﬁdxldxzjiyt—

iknyGA 1 - =

- ik %~ SR VAR ] - (= =
[G{}ARJrFP(f’xvm)ael "ae Parsp(F %,0)(F -5)) [_Ik—l—f'_—_fz—[}vlevzc +(x1’x2’m—wv)_

G§AR+FP(x,xl,a))(x—xI) [lk— P % )ael ige vxZGﬁAR+FP(x2,x ,(D)SVISVZG_"'(xI,xz,m—(DY)}
In GR und G64 verwenden wir die Entwicklung |- %,|=|%-%0%, bzw.

’fc' —xB,z]x*'l—x"Ox

B.
o o e o

WY B dCt)lr _1 etk(]x|—x°xl) 1 elk(lx[—x x3) VR (o - i %
J = [l 5| . J g V)G B %,0) ja
s ;ik(];}—f°xz) . -ik(|F-7°%,) L.

ae™ 2[4—;3—|-§|———+ f[Kd@4—;5—TV(i4)G§ulk(}2,24,m)](3)0(—)ik€V1§V2G‘+(Scl,Xz,m—coy)—
4 ik(|7|-7°%, ) . ik(|%|-%°%, ) _ o 0., EE -k X
ZEE__VCI__JFFIdeg’HiTV(xz.)Gguzk(xs’xl@) (%) ikae " "ae” v

» e—ik(|fc|—)?°i2) . e—ik(lfl—f"%) A (e - Y

o m FJKd am e Ra)Ghu% 500) [EVEV,G (550-0,)

Wir fassen zusammen
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- 2 hz 2 % -‘ X e . -

7= lgm;lz |x|2 deldxzfz ke xZ)gvlesz +("1’x2"°“(’37)

( %y j d%e ”""“’faV(x3)G§ulk(x3,xl,m))(e"kf“fz+ | d)?3eikjof4V(£4)G§ulk(5c'2,554,0)))
FK

In den Veroffentlichungen ist der Abstand Probe-Analysator (|%|) nicht angegeben,
darum verzichten wir darauf, den Photostrom in absoluten Einheiten anzugeben.

7 o 0 [[ i, [ donfe™ g9 69,6+ (3, 50— o)

(e_ikm‘ + Jdese_ika%V(%)Gguzk(’73"—‘1’(’3))( Bk e V(f4)G§uzk(’72’f4’“’))

FK
(56)
Die Greensche Funktion G-+ ist gegeben durch
G‘+<£1,i2,(o - coy) = —2iImGR(5c'1,552,0) - my)f<u) —®, = EF) “41)
wobei f (co -0, - EF) = . ew_le “E. die Fermifunktion ist

Wir fiihren lokale Ortskoordinaten ein:

% =le +%, 4Py, % =Rj2 +R8y +Py, Xy = RJ + K5 +P; und x4—R +%, +p,
R j zeigt auf die j-te Elementarzelle

K zeigt innerhalb der Elementarzelle auf das Atom x

p ist der lokale Ortsvektor innerhalb einer Atomkugel.

In diesen Koordinaten hat der Photostrom folgende Form:

- ~i(k )(R_+% +p,~R K ~p )= _=
j“ko. .Z”dﬁﬂﬁzjdw@e SR p‘)8V18V2

JypJy XK
e_ik’—co(Rfl +5,49) + %) dﬁge—lkxo(R“H +p3)V(K3’53)G§uzk(f3’K3"33’jl’Kl’51’(0)
J3%s
il B B kx°( R p
¢ (R, +%,49) + _2d54el i +p4)V(K4 54)G a0 B» K4 Pyr )
VAL

Im GR( Jp jZ,Kl,Kz,ﬁl,ﬁz,(D——(DY) flo -, —EF) (57)
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Wir nihern ImGR durch Im Ggu Ik und fithren die Blochfouriertransformationen (43)
R A R .
von GBulk’ GBulk und Im GBulk durch:

(R, +%,+p,~R —% ~P))_c dg —lé(ﬁ, —Rj)
Jocko] JZHdF’ldpzj do~e BB TR VIEVZJ VolBZ o
1’ 2’

e—ikxO(le+ﬁ]+§l)+ ZIdp3e —ikx® (R13+K +p3) ( 3’p3)JV lB7 e—il?(Rl— ’3)G§ K (K3 B3 Ky, pl’ )
Jy K,

(R +% +5 izl B Z iq R -R

el (}2+K+ )+ de4el (,4+K +P4) (K4,F_)4)J-_‘7g’lqzez€1( )Ggulk (Kz pz,K4,P4, )
Ji%,

R - =
ImGBulk,q(Kl’szplapzaO) — wy)f(co -0, - EF)
Mit dem Imaginérteil der Greenschen Funktion in Bandstrukturnéherung

ImGgqu,q(KpKz’f’vﬁz"”‘“) ) 2 ).(Kl pl)\P‘ x(Kz 92)5(“’_“)3( —E 67,7»)

(44)
ergibt sich

= 70 N —ik (R, +%,+p,~R —%,~P,)_g —zq(R “R )
Jok? X ]| dpydp, |dovwe T 3T TVEV EY o
K,jl,jZ,Kl,KZH 14P2] ol v VolBZ

+ 3 [dpse 1)

—ikf"(Rj’+Fc]+§l) R
, GR  (ic3.P5.%1,7;5
¢ j3,K3 3 )‘[ V lBZ € Bulk ( 3 p3 1 pl )

_ikxO(Rj3+f<3+p3) e

(R, K2R + . g 4R,k
¢ ( P )+szp4el ( a +p4) (K4’p4)-[ Vgggz elq( ’ )Ggulk “(Kz P2 4P, o)
K

‘sz,x(‘“l’51)‘P§,x(‘<2’132)5(‘° — oy - Eq,x)f (0~ @, ~ E)

Die Probe ist senkrecht zur Oberfldche nicht periodisch. Darum zerlegen wir die Vek-
toren in eine Komponente parallel zur Oberflache (gekennzeichnet mit dem Index ")
und eine Komponente senkrecht zur Oberflache (gekennzeichnet mit '). Damit knnen
wir die folgende Deltafunktion fiir die Komponente parallel zur Oberfliche aufstellen.
Den Index j zerlegen wir ebenfalls in zwei Indizes: j" z#hlt die Elementarzellen einer
Schicht parallel zur Oberfliche durch und j' zdhlt die Schichten senkrecht zur
Oberflédche durch.
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2 _l_ z(k”+"” k”)(R” R”) =5(k” k" G G")

Iy xy

ny ist die Schnittfliche der Brillouin-Zone mit der gx,qy-Ebene.
Auf jeden der 4 Summanden angewand liefert

A L e

_ ~ )
\Fq,x(‘cl’ pl)qjq (Kz’P2)5(‘D — 0y~ B )f (m — 0y = EF)
{e-ik;?"(R'“+Kl+pl )ezkxO(R'j2+T<2+§2) N

AU )j'%@4eiﬁo(kf'4+ﬁ4+§")V(K4,ﬁ4) %?eié(ﬁ',.z—f?“)c;;ulk (1, Pos Ty Py )33 —E") +

eikxo(k'fz+k2+§2)j’2;j;53e_ikfo(k“+ﬁ3+§3)v(1<3,@)j%(ze_ié(k“_ ’3)G§ b (13, By, . By 0)8(E"-3") +
»%

]Ejd%e lkxo(ﬁ"3+K3+63)V(K3,53)]%%6—1‘5(&‘_12’3)G§vdk - (13,3, %, P, )5("" 3)
Zdp4ezkx°(1§'j,4+1"<4+[34)V(K4 p4) Céq ’GZ( iy ,4)G§ulk (Kz B, KP4 0 )5(3.._]2")}
J' X,

und den Impulszusammenhang

Ak = hq”+hk”+hG” G

In der z-Richtung 148t sich kein solcher Zusammenhang formulieren, denn wegen der
endlichen freien Weglidnge A der Photoelektronen tragen nur wenige Schichten zur den
ARUPS-Kurven bei. Eine Summation iiber unendlich viele Schichten liefert eine

Deltafunktion S(kz — ky .~ 4~ Gz)und damit einen festen Zusammenhang zwischen

den z-Komponenten der Impulse von Photon, Photoelektron und Bandelektron.
Endlich vielen Schichten dagegen liefern eine breitere Verteilung. Je geringer die
Anzahl der zu summierenden Schichten ist, desto breiter wird die Verteilung. Es gibt
zwar kein zwingender Zusammenhang mehr zwischen den z-Komponenten der
Impulse, diese sind aber auch nicht voneinander unabhingig, sondern es besteht eine
erhohte Wahrscheinlichkeit, dafl ein Photoelektron den z-Impuls k, = kv,z +q,+G,

hat. Eine wichtige Folge davon ist, da8 die Photoelektronen nicht von dem ganzen z-
Bereich der Brillouin-Zone gleichmiBig emittiert werden, sondern daf3 die Emission im

157




z-Bereich der Brillovin-Zone um ¢, =k, -G, — kY . it groferer Wahrscheinlichkeit

erfolgt als im restlichen Bereich der Brillouin-Zone.

Nun rechnen wir die Impulsintegrale in x- und y-Richtung aus:

dq e—iqz<1-é'j' —ﬁ'h)

—ikY(R'J‘2+E2+52—R'f1_K‘—pl)évlévZ-[_B—z i )

je<k® Y [[dpdp,[dovae

/5% I S R
¥ (Kl,pl)"}’_ (Kz,ﬁz)ﬁ(m ~ 0, = Eq,K)f((o — 0, = EF)

{e—zk(R'],l+Kl+ﬁ‘)eil}°(1—?i2+fq2+§2) s

(R %45 .’Zdﬁétezl?(f?“+Tc4+ﬁ4)V(K4,§4) %f?a Jalk,,-k, )‘GBuzk (0.5 K0 B0+
J oK b4
(R, K,Lpz)féK f;f’ae zIZ(RJ,3+}‘<3+53)V(K3,p,3) % e—iqz(i?ﬁ—l?is)ngulk_(KS,%,KI 50)+
]32}&{ d53e_lE(R'J3+K3+53)V(K3’53)J B, e—lé("“ - )ZGgulk - (3,P5,1,,P1,0)
j,;gaéle"’“w**4*‘34)v<1<4,m;%e"@z(’%‘kf)zc;gulk (3P 54,P3,0)

Aufgrund der endlichen Winkelauflosung des Elektronenanalysators kommt noch ein
Raumintegral [4Q hinzu.

Mit der Identitit dk = k2dkdQ2 = %@d@dﬁ formen wir die Integrale um und fassen zum

Betragsquadrat zusammen:

J o< EO%deJ%S(m — o, - Eq’x)f<co ~o, - EF)lAI2

_.'-. R K D - R K p d R ‘
[e zk(RJ,+K+p)+ _Zfdf’ze zk(Rj2,+K2+Pz)V(K2’52) (1]322 zqzz(R RJ'Z)ZGgulk,qz(K2’§2’K’ﬁ’m)]

(58)
Damit kann die VAR+FP mit der VAR verglichen werden. Die einzige Anderung ist
im Betragsquadrat, also in A:
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Ayar+Fp = Ayar + AZusatz) ( )
ik \R +%+p) —ik|R +¥+ R = ~
Apag= X [dpe AR s K “EVY, , (,p)
] K

R +1<+p R _& -
Agysaiz = Zjdpe ( )lqz “SV‘P@K(K,p)

U

Jdpze lk(Rf"z +K2+62)
J Z’K

_\c4q, , -ig Z(E' —R ) ‘ = =
) —B—zz’g-e o ngulk,Z]‘2(K2’p2’K’p’m)

Als niichstes formen wir Azysqt, Weiter um:

Ggulk g, kann in Bandstrukturndherung durch Blochwellenfunktionen ausgedriickt
werden:
R L \Pq K(K2>P2) i (K p)
GBulk,qz(Kz’Pz’K’P,COFZ . E . m m (59)
A g,:h
Nun entwickeln wir e_iigﬁ2 .

Pk —4n2 Z( i) J~(’klpz) Y"~(EO)

[=0m=—
Mit der LMTO-Darstellung der Blochwellenfunktion

l

max

g,r N
lP" 7»_ 2 2 z Clmk: lev(Pz’Kz) (Pz)

[=0m=-Iv=1

erhalten wir

Ausatz = 2 .[ dpe (R +K+P) quR“év\Pé,x(K,ﬁ) 2_[ dﬁze—ik(R”"2+ﬁ2)
Jx Iy,

o 4 _\p 49 Z(R’,—R"j. ) 1
~z ~Z(~ z)l]~(‘klp2) pz) (ko) (Kz’pz) BzZ TR, ZZ‘(D—E_ T
[=0m=-1 A qyx
ll,max ] - 2, max _ 5\\’

2‘ Z’ 2_ lqulev (Pz"%)}?m (Pz>2 Z Z Clva Rlv (P>K)Y2m ®)

-Om ——-l v, =]
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Wir zerlegen das Integral iber p, jﬁz = _[ p22dp2jdf)2 in den Radialanteil und den
Winkelanteil.

Anwenden der Orthogonalitit jdeY 8~ 5 ~ reduzlert die Summe:

mlll
Agcate = 2 J dﬁeiky(R,f-i-K'*-ﬁ) eiq‘R,“@V‘P@k (x.5) 214( IPZZ dpze—ik(R'],zﬂ“cz)
A
w5 Lo N L L .
oy TP 227, “@-E_ .+
0 P
2 s Lo L

3 & R CRSHID> zc, By (00T, ()

vl=1 lva lV -—Om2
Wir betrachten den Term EV‘P(.]. K(K, p) genauer, WObel Gleichung 47 Verwendung
findet

_ 475 2141 -1 G(m,l-1m’,11)
YRy t) =58,(0) 55 R @)~ B1%, (B)R )+ F 2 R o ) 3 HolP) Glimi—tm 1)
'=—(I-1) G(lm,l —1m,10)
(47)

. ~_p_ [Am| M
mit p :B— 3 Y,_; | und den Gauntzahlen G(Im,I' m',l'' m"") = '[dp Y Yo

Yo

Es verbleibt

R k R ma
Zusatz ijzdpjd l ( +K) quR“ z 2 2 Imxv
I=0m=-1v=1

3 N Gmalsl G(lm,l -1m’,11)
=—(I-1) G(m,1-1m’,10)

dqz o2, qu‘z (R' j R T2 )z

—ik\R , + _
.ijzzdpze ! ( i2 )4nz Z( i) ]~(lklp2) )V(Kz,pz) B
VRIS [=0/m=—1
2,max P
%a) E s+ Z lva lv (Ppo1) ZOmz Z Cl Rlv (p’K)Ylm ®)

mit dem Phasenfaktor elkYp =1 in guter Ndherung.
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Mit den Gauntzahlen G(lm,%mz,l" m") Jdelel m, Yoo
und der Orthogonalitit Jdﬁzyl—l,m' lemz =8, 1,8,

2 m’mZ

berechnen wir das Winkelintegral _[ dp und erhalten

max

ik \R +¥) igR
b= 3o T RS 2
J,K

[=0m=-1v=1
Glim,Lmy,11) G(im,1~1my,11)
%’3 G(im, Lymy,1-1) ( R, (p) - Rlv(p)) \/ﬁ 21;1Rlv(p)51 1,8 Glim,1~1m,,1- 1)

G(im,Lmy,10) Glim1— 1 10)
—ik\R' | + _\.dg ,\R -R,
2 Ipydpye # 2 )4n2 2( i) J~(lklpz) E0)v(x,.5,) B2Z “in z)z
%, 7 =0m=—
%(D E 71+ﬂ] 2 l KV, lv (P2 %2) gom; . VE_ Cl Rlv (p,1)

Alles in allem ergibt sich die VAR+FP-Formel (Gleichung 60).
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Anhang7: Selbstenergiematrix Zij

Ausgehend von der Dysongleichung

G;(%.3,0) = GBS (%,% ,0) + [[d%,d%,GE5(2,%,0)2 (%), %,,0)G,(%,.% ,0)

(wobei Géi’S (551,)?2 ,co) die Greensche Funktion in Bandstrukturnéherung ist)

erhalten wir durch einsetzen von

Gq(x,x",m);-‘l_,;zw (F,0)¥; (¥, 0)G; ; ()

die Gleichung

Gy.i,; (@) = 8,623 (@) + GBS (0[] ax a%, ¥} (%, )zé(xl,xz,m)wq,w (%,)G 2 (@)
und damit
T (@ = [[dnde, ¥, (3)2,(%,%,.0)¥; ;. (%,) (A7.1)

Nun wollen wir niherungsweise X GAN (®) berechnen:

' Die Naherung durch ein Diagramm dieser Art hat
X®) K s e

sich bei Wechselwirkungen von FElektronen mit
m Phononen, Spinfluktuationen und Plasmonen be-
1 q wihrt. Zusitzlich nihern wir die Vertices durch

Y oo gk %
Kontaktpotentiale K(x) und den Propagator G(w)

Abb. Anhang7.1: Eq (X1 ,X 9,0) durch GBS(CO) an.

do

(%), %, 0) = J%K(fl)GBS(fl,fz@ - ®)X(%, %, 0)K(%,)

Wir fithren eine Bloch-Fourier-Transformation durch und fiigen folgende Darstellung
ein:
BS(= , = = = S -
Gy (Ry +P1,% +p2,0) = %Tq, 2, (R+p)¥; o (%2 +52)GE% (@)
2

Im Bereich kleiner Anregungsenergien ist folgende Beziehung in guter Niherung
erfiillt:
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X (Ry +p1, % +p2,®) = F(&) +p1JA; (@F (%2 +p2)

Wir erhalten
di -ig(R.-R)e (= - - - L dm iz —ié(R.Z—R)
jVOlBZ c Z‘?(Kﬁpl’Kz+p2’w)"I§}t—K(K1+P1)JW .

kR, -R,) F(Ry +51)Ap(@)F* Rz + 52 )K (% +52)

Z A, (R1 +P1 ‘P*,,x, (R2 +p2)G x (o )f VolBZ

Vergleich der linken Seite mit der rechten Seite liefert § = gy + k und

. _ dao . .
Zq(Kl+PI’K2+P2»°3):J‘2—K(K1+F)1)'

2 iy (& +Pl)‘P— (2 +P2)G2 5 (@) ———F(K; +p1)Ap (@)F"(Rp +p2)K (R +P2)
q—k A, k, A, k Ay Vo l

Nun kSnnen wir in Gleichung A7.1 einsetzen und erhalten

d®
0 @3 {22685, - o)

A

ZJdﬁll}’z]“k,?\,(ﬁl +py)K (%1 +p1) F(i; + 131)‘1’;;_ L (& +py)

LK

4 Zjdﬁzwg_ml (R, +p, JK(Ry +5, )F (%, +P, )\yé’k, (, +5,)

K

\
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Nun wollen wir abschitzen, wie groB die AuBerdiagonalelemente (A#\") im Vergleich
zu den Diagonalelementen (A=A") sind. Dazu geniigt es das folgende Uberlappintegral I
zu betrachten!4:

I= ZJ. Zjdpl‘f’m('ﬁ "‘Pl)\y —F (‘El +§1) zdﬁz\}’;_g,x (ﬁz +F—)2)lP~ ;\'(Kz "'52)

r, Volpz |, X

Mit der LMTO-Darstellung der Blochwellenfunktion

7» z Z ZClmlclev(p’K)Ylm(ﬁ)

[=0m=~]v=1

zerlegen wir die Ortsintegrale in Radial- und Winkelanteile

G—E A,
I=%] > [dp,[ap, zclm‘:c vRy (P xY, (By) zclmK v Ry 01KV (B
A, VOIBZ K, 1m0 I'm v

~ “g— 2 n cj)\' N
7non ” ” n 7”on YA " n E) Y "
i}EIdpzjdpz DI N N PR, L YR YNNG VL RSP

wr 2

?” V4 ” "
X l',m v I ,m v

und vereinfachen den Ausdruck unter Anwendung der Orthogonalitit

—k 7\.
I=%] > Jap, chmlc vy (P1:%) zcl'mlc vRpy (P08,
7»2 VOZBZ K, I,m,v I'mv
*é’—/g 7&2 67»/
” 7 7 7 n V{4 n ¥4 27 b ” ///6 7 7’
zjdpz z Cl m K,V Rl v (pz’Kz) z Cl m K,v Rl v (P2 Kz)sl I mm
K l ml/ D// l//’,m//I,U”/

2

Wir vereinfachen weiter

*q?& q_E}\‘Z
2 e vClmx, v JdpiRyy (1K DRy (%)
BZ | x, Lm, v,V

=Y

;"2 Vol
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sy ok [dpyR 1 Py K )R 1 1 (Pyriy)
C ”n ” ” C ” ” V{4 7w 1 F} K ” n » K
Um™ e, v 1'm"c v Po PR My, P2:%2

” ” ” 7

Kzl m v,y

und erhalten durch die Normierung der Radialwellenfunktionen

dk sgh d-k M sk, g
152{ VClq C : Cn » lecq” ” ”
J “~lmg v7ime v ~ Imx,v I'mxyv
A, VOZBZ K,.lm Kl m
g €Impulsauflosung des Analysators

Dieser Ausdruck 148t sich nun fiir die Materialien YBa,Cu;0, und Sr,RuO, aus den
Bandstrukturdaten berechnen. Natiirlich hdngt das Ergebnis noch von der Lage des
Bereiches in der Brillouin-Zone ab.

Ergebnis: Die AuBerdiagonalelemente A#A' sind ungefdhr um den Faktor 100 kleiner
als die Diagonalelemente A=\".

Damit ergibt sich die einfachere Formel

Z@=X] de { 0G5S (w—m)A,;(m)}

", olg, |’ 21 g—k,\,
2
— * — — — — — — e —_—
3] a5y, R+ PKR+DFRE Y, o (R+D)
K
K ist reell
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Anhang8: Photonenenergieabhingigkeit der Vielschichtrechnung
ohne Matrixelemente

In Gleichung 53 wird iiber ein kleines Volumen in der Brillouin-Zone Vg7 und iiber
den schmalen Ak,-Bereich integriert. Mit einem konstanten Matrixelement (A=1) wird
die Hohe des Photostroms durch die GroBe der Integrationsbereiche I bestimmt.

I= Vg Ak,
Wir berechnen zuerst Vgz=B ZAQxAGy:

Ak/2 B, ist die z-Ausdehnung der ganzen Brillouin-Zone, also unabhéngig

/ von E,. Aqy, Aqy, Aky und Aky sind gleich groB, wobei hk der Pho-
e toelektronenimpuls und #g der Bandelektronenimpuls ist.
k )= —
1| [k, sin(1°) % lesen wir aus der Skizze ab.
Viz = B,4k?sin(1°)F* = B 40sin(1°)* = o
Solid

Nun berechnen wir Ak,
Ak, = [0, — o, = Jo +Aw - Jo
wobei ® die Photoelektronenenergie und Aw® die Energieauflosung des

Elektronenanalysators ist.
Wir formen weiter um:

_ Ao . Ao )L
Akz—m( 1+ 1)~J6(1+w 1) N

Damit ergibt sich fiir den gesamten Integrationsbereich

I <o

Uber den Energieerhaltungssatz ist die Photoelektronenenergie o mit der Photonene-
nergie B, verkniipft EY + Eq 3, = ®. Damit ist I und der Photostrom ohne Matrixele-

mente ungefahr proportional zur Wurzel aus der Photonenenergie.

166




Anhang9: Niherung der komplexen Selbstenergie

In Anhang7 haben wir fiir die komplexe Selbstenergie die folgende Gleichung
hergeleitet:

d
‘7\,(&)) EIV lBZ{ mn?Sk 7\. (0 —W)A; (m)}lMlz

mit M = 2_[dp‘?~kK+p)K(K+p)F(K+p) i, (R*P)

K ist reell

Der Gleichung zerfillt in einen energieabhingigen Teil (das Energieintegral) und in ein
von o unabhéngiges Matrixelement. Wir suchen einen sinnvollen Néherungsausdruck
fiir die Selbstenergie. Dieser Ausdruck soll von der Elektronenenergie o abhéngen.

1. Ndherung: M =1

Nun betrachten wir die komplexe Funktion AIZ(m) niher:

- A].C.(tﬁ) erfiillt die Kramers-Kronig-Relation

n % '03' ImAE(m')
ReAr (@)=~ (j) do —3—

- ImAE(m) hat bei Spinfluktuationen in YBayCu3O7 besonders grofie Beitrdge im
Bereich um ®~10-100meV und fiir & =(110).

2. Ndherung: AE(GS) ist in diesem Bereich konstant

Wir erhalten den einfacheren Ausdruck

BS (. _r ) k=(110)
Zg(@)e< EJV leG kA ("’ @) ®(~10-100meV

Wir transformieren das Impulsintegral {iber k in ein Integral iber p=¢g — k.

dp
(o) o< ZJV ;;ZG;%;” (0-w,)

Der Energlewert ®( verschiebt die Greensche Funktion nur um 10-100meV.
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Nun haben wir fiir Im¥ den Ausdruck

Im () =< jV"l’;ZImG 5 (0-o)

Einsetzen der Gleichung
BS - _
Im Gl.),k2 ()= RB((D Ep,?tz)
liefert
ImZ((i)}Os ((D—E-. - )
-{ Volg, pA, 0

Nun konnen wir mit Hilfe der Formel fiir die Zustandsdichte (Gleichung 20) den
Imaginirteil der Selbstenergie ndherungsweise berechnen:

Im2(w) o< Z((o - GSO)

Der Imaginirteil der Selbstenergie ist also in grober Naherung proportional zur
Zustandsdichte.

Den Realteil der Selbstenergie berechnen wir aus dem Imaginirteil durch Anwendung
der Dispersionsrelation:

ImX~
m—Q©

Re Z(®) = j do—2=
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