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清洁及单层吸附的Mo(OOl)表面

声子色散研究

资剑 张开明

（复旦大学物理系，上海，200433)

摘要一�用最近邻及次邻中心相互作用势讨论了清洁的Mo(001)表而声子．

作力初步近似，用质量亏损模型讨论了不同吸附原子质量对表面声子的影响．

关键词一一Mo(001)，表面声子，质量亏损模型．

l. 弓I 言

近年来，关于表面声子的实验探测发展迅速，电子能量损失谱(EELS) ［“ 和He原子散

射 (2) 在测量表面声子方面取得了很大成功． 由于第一性原理计算表面声子非常困难，绝大

多数表面声子的计算使用的是经验方法，经验模型在计算表面声子方面是比较成功的 [3
~5]

Mo和W是理论和实验都研究得比较多的boo结构的过渡金属，最近实验上对

W叩l产和W(110) （“ 表面的声子进行了测最 由于实验技术的限制，表面声子的许多

模式还无法渊量，从理论上进行研究仍是十分有意义的 ． 对于不同吸附原子，吸附原子之间

及吸附原子与衬底之间的相互作用是很难确定的 ． 作为初步近似，本文用质扯亏损模型 [8]

讨论单层吸附后、由于吸附物质最不同而引起的表面声子变化．

2. 计算模型

本文选取的相互作用势考虑最近邻和次近邻中心相互作用，即

V,(R)＝闪＋R中 (1-1 ＋ 上 生－ 1i-1)+ ½ /3，长）］， (1) 

其中

·=_1_� 护V,
"，飞諒 IR动＇队

＝
酉 tR或t , (2) 

代表相互作用参数，加＝1, 2分别代表最近邻及次近邻，Rt是第心近邻的平衡距离．从平衡

条件可以得出幻 ＝－ ＂2, 这样，共有知心和出3个参数，用这8个参数拟合Mo的体声子
本文1989年3月9日收到．
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曲线竺可以确定这3个参数值为“1 = -a2 = 2.54eV / (nm)气队＝260eV/(nm)气怂＝

309eV /(nm)2.图1比较了拟合结果与实验

测量结果，从图中可以看出，计算值与实验值

符合得比较好 ．

由于吸附原子之间及吸附原子与衬底之 比
N 6 

仁 4
间的相互作用很难确定，本文用质量亏损模 心

型 [8J 作为初步近似来讨论单层吸 附 原子在
2 

Mo(001)表面的吸附情况，并认为所有的相

互作用与体内相同，不同吸附原子造成的差

别仅仅是质量上的差异 ． 吸附原子的质晕记

为叨，Mo原子的质量记为M.选取15个原 Fig. 1 The comparison between fitted bulk 

子层模型模拟表面吸附，其本征方程为

�D监(q) 乙 (Z',q)＝矿(q) �µ (l, q)' 
i'L 

式中已(Z)代表l层原子沿µ,方向的极化，满足归一化条件，D饥是动力学矩阵元，有

10 
． 8 

。r 

．、
｀！ 
， ＇ 

H P r 

图1 拟合计算的Mo体声子与实验值
的比较（黑点代表实验值）

�

．

 

N
 

Mo phonons and the experimental results. 

(3) 

D监(q) = 
1 R亡R?V

湟叨7 l' ＇，另，＇）［“心r (Bt飞）飞

x (8w-e叩动“)如心］ （4) 

其中R?＝九十(Za/2)2是1层原子的位置矢置，a是晶格常数，2方向垂宜于表面，九是R?

在(X, y)平面的投影 ． 当Z=1和E15时，M尸叨，其它情况下，M, =M.对不同的q解

本征方程(3)就可得到声子曲线．

3. 清洁表面的声子

Mo(001)表面的二维布里渊区(SBZ)如图2,清洁表面相当于叽＝M的特殊情况． 图

，
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图2 Mo(OOl)表曲的二维布里渊区
b,ig. 2 Two-dimensional Brillouin zone 

for Mo(001) surface. 
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图3 清洁Mo(OOl)表面的声子色散曲线
Fig, 3 Phonon di"lpersions of dean 

Mo(001) surf心ce.
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s1、岛、岛、和趴波在L点的平方振福
I g(l)尸随原子层数l的衰减

Fig. 4 Attenuations of squ缸ed vibrational amplitudr8 

l 的）1 2 of 81，岛，Ba and S, vs layer index l at point L, 

图4

3给出了Mo(001)表面沿 4 A和2

方向的声子曲线，其中阴影部分是体

能带的投影 ． 图中表面波S1、S2、S3和

＆都是两度简并的，这是因为薄层模

型有两个表面的缘故 ． 在q很小的地

方，S1没有简并，而是 一 分为二，这是

由千两个表面相互耦合造成的 ． 只要

层数取得足够多，这种分裂将会消
失竺清洁的Mo(001)表面有4条表

面波S上的、品和＆．S1存在于整个
SBZ区域岛和S』存在于4和A方向
之间，而岛主要存在于A方向． 图

4和图5分别给出了表面波的平方振

幅

l 釭）12= I 丘(l) 12 

＋心 (l) I气－1§g (l) |2 

随原子层 t 的衰减情况 ． 从图中可以
看出， 81、岛和＆波的振动振幅主要分布在第一层表面原子上，而岛波的振幅则主要贷中
在第二层原子上．

在4方向上』＼波是完全的切变水平
榄式(Sh钺r horizontal mode)，即振动方
向平行千表面且垂直于q方向；岛波主耍

是切变垂直模式(Shear verbical mode), 

即振动方向垂直千表面； S4波主要是纵向
模式(Longitudinal mode)，即振动方向沿

q方向．在L点，岛波的振幅完全落在第
一层原子上（参见图4)．在A方向上发生
了 一个有趣的现象随着q从L点向M
点移动，＆和岛在彼此接近的地方相互交

换振动模式，S1波从水平模式变成垂直模
式岛从垂直模式变成水平模式，丛波在
A方向主要是垂直模式，＆波仍然是纵向
模式．但随q向M接近，S8波的纵向模式
成份增加． 在2方向丛波主要是垂直模
式．从以上分析可以看出，岛波（在4方
向）和S1波（在A方向和2方向）是瑞利
波．
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81、岛、岛和S4波在A方向中点的平方振福

汝(l)卢随原子层数l的衰减
Fig. 5 Attenuations of squared vlbrationaJ am
phtudes汝(l)尸of岛，岛，Sa, and 84 vs]斗yer

index l a.t the center of A direction. 
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图6 不同吸附原子质量 m/M =0.4:, 0.8, 1.0 和 1.5 的声子色散曲线(m/M=l.0 对应于清洁表面）
Fig. 6 Phonon dispersions for different va.lu郘 of ratio m/M =0.4, 

0.8, 1.0 aud 1.5 (n心／M =l. 0 corresponds to the clean surface). 
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4. 单层吸附表面的声子

本文用质量亏损模型处理Mo(001)单层吸附表面的情况．图6给出了叨／M=0.4..0.8、

1.0和1.5的原子吸附后的声子曲线．在轻质量原子吸附情况下（如叨／M=0.4)，瑞利波存
在于体带内，品波存在于L点很小的区域内，并出现了A从儿和忐表面波，由于q➔O时
A.1.. .A王和人波的振动频率不为零，故这3个表面波可以看成是表面光学波已纬波存在于整
个SBZ区域，A2波存在于大部分SBZ区域 ． 对千更轻的原子吸附，A1.,, .丛和A3波离体能
带更高 ． 在 r 点凸耘波是完全的垂直模式． 在4方向，随q由 r 点向L点靠近， A3和A.t
波在接近的地方交换模式， 丛波由垂直模式变成纵向模式， 丛波由纵向模式变成垂直模
式 ， 随着q由L点向 M 点靠近，丛波仍然是纵向模式，但垂直模式有所增加 ． 在中点A

附近，.A.1和丛部分交换模式，丛波有纵向模式成份，丛变成纵向＋水平模式．在M点， A3

和丛波是简并的． 在2方向随q由M点向 r 点移近，丛波仍是纵向模式，但在2方向

中点偏右处，A8同A1波部分交换模式． 丛波拥有水平模式成份，并随着向I'点接近水平

模式增加，至 r 点变成了完全的水平模式． 在2方向，A2波主要是纵向模式， A1波主要是

纵向＋水平模式 ． 图7给出A1、儿和A3波在A方向中点的平方振幅随原子层的衰减情

况．丛波和丛波振幅主要集中在表面原子上，而丛波的振幅主要集中在第二层原子上．

从图6还可以看出，在轻原子吸附情况下存在3个光学表面波． 随着吸附原子质量的

增加，光学表面波消失，变为体带部分． s1、 岛和品波随吸附原子质屈增大而愈来愈偏离体

能带． ＆对吸附原子质量非常敏感，仅存在于叨!M=1附近很小的范围内．
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1 

图7

5 

l 

A.1、42和丛波在A方向中点的平方振福
I§(l)|2随原子层数l的衰减

Fig. 7 Attenuations of squared vibrational 
础plitueds l�(s) j2 of A.1,.A.2 and Aa vs诅yer

inde:x:l at the center of..1 direction, 
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图8 ＆波在L点的平方振幅

1!(01 2 随m/M的变化
Fig. 8 Atten皿tions of squared vibration斗

amplitueds !HZ) j 2 of 81 vs layer index l for 
di迂erent values of ratio m/M at point L. 
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为 了 比较不 同 原子质掀 吸 附对 81� 岛 和 出 波振幅衰减情 况 的 影 响 ， 图 8、 9 和 10 分别

给 出 S1� S2 和 岛 波在不 同 吸 附原子质量下， 振幅 随原子层 的 衰 减 情 况 ． 81 和 岛 波 的 振幅

主要分布在表面原子上， 随着吸 附原子质量 的增加， 平方振幅随原子层 的衰减 也越 大 ． 而

怂 波 的 振幅主要分布在第二层原子上， 随着吸 附原子质量 的改变， 其平方振 幅 随原子压数

的 衰减 儿乎没有变化．
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岛 波在 4 方向 中 点的平方报幅

j §(l) 尸 随 叽／M 的变化

Fig. 9 Attenuations of squared vibrationa1_ amplitu

des j g(l) I !I of 82 vs layer index l for different values 

of ratio m/M at the center of .:1 direction, 
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图 10. Sa 波在 L 点的平方振福
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Fig. 10 Attenuations of squared vibr斗io11al
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different values of ratio m/M at point L. 
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STUDY ON PHONON DISPERSION OF CLEAN AND 
MONOLAYER ADSORBED Mo (OOl) SURFACE 

ZI JIAN, Z缸NG KAIMING 

(Department cf Phy的s, F响九 U成加灯ity, 200433, Shanghai, Ch切a)

ABSTRACT 

41 

Using the nearest and nex-t nearest neighbor central interactions, phononq of 

clean Mo (001) sur�ace are studied. As a primary approximation, the effects of differenb 

adsorbed atom masses on snrfaoo phonons are discussed by a simple mass defect model. 


