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Kurzfassung

Sowohl die Auger-Elektronen—, als auch die sogenannte Auftrittspotential-Spektroskopie
(AES bzw. APS) sind seit langem etablierte Methoden, wenn es um die Elementanalyse
an Festkorpern geht. Die Frage jedoch, wie erhaltene Spektren zu verstehen sind, wenn das
untersuchte System einen magnetischen Phaseniibergang aufweist, ist bislang nicht adiquat
behandelt worden.

Kollektiver Magnetismus, Supraleitung und Metall-Isolator-Uberginge sind Beispiele ty-
pischer Korrelationseffekte in Ubergangsmetallen, deren 3d— und 4f-Binder wesentlich fiir
diese verantwortlich sind. Es werden Modelle vorgestellt und ausgewertet, die von der An-
nahme ausschliefllich intraatomarer Coulomb-Wechselwirkungen ausgehen und eine realitits-
nahe Beschreibung dieser Vielteilchenphidnomene liefern kénnen. Resultierende magnetische
Phasen werden mit Hilfe der Finteilchen—Spektraldichte diskutiert.

Doch beruhen AES und APS auf der simultanen Anregung zweier Quasiteilchen; ihre
gemeinsame Schliisselfunktion ist daher die Zweitetlchen-Spektraldichte. Um nun herauszu-
finden, wie sich darin die Information iiber den elektronischen Zustand der Materie manife-
stiert, kann man die Zweiteilchen— in ein Funktional der Einteilchen—Spektraldichte umwan-
deln und nach einfachem Multiplizieren mit einem thermodynamischem Faktor AE- und AP-
Intensitdten explizit ausrechnen. Ein wichtiger Gedanke ist dabei, dal sowohl die fiir den Ma-
gnetismus mit entscheidende Coulombwechselwirkung zwischen den 3d- oder 4f—Elektronen,
als auch die AE- bzw. AP-Anregung in dominanter Weise lokal ist. Das legt bei der Dis-
kussion der Spektren die Unterteilung der Korrelationen in direkte nahe, die unmittelbar
zwischen den Teilchen wirken, und indirekte, bei denen die Wechselwirkung der AE- bzw.
AP-Partner mit dem restlichen Elektronensystem zum Tragen kommt.

Indirekte Korrelationen bewirken eine gewisse ,Grobstrukturierung” aller Spektren und
werden mit der magnetischen Ordnung in Zusammenhang gebracht. Thre Auswirkung auf
AES bzw. APS wird quantitativ beschreibbar, wenn man das Temperaturverhalten der
Zweiteilchen-Spektren mit dem der Quasiteilchen-Zustandsdichten vergleicht, die aus der
Einteilchen—Spektralfunktion abgeleitet werden. Wenn das System aus mindestens zwei
Bindern besteht, so ist dariiberhinaus eine ,spinaufgeléste“ Spektroskopie moglich. Die
direkten Korrelationen verursachen u.U. stabil gebundene, durch das Kristallgitter propa-
gierende Zweiteilchen-Zustinde mit sehr hohem spektralen Gewicht, die als Satelliten in
Erscheinung treten.

1Diese Arbeit ist identisch mit einer Dissertation gleichen Titels, die im Dezember 1992 an der Universitit
Bayreuth eingereicht wurde.
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Abstract

Auger electron spectroscopy (AES) and appearance potential spectroscopy (APS) have long
been well-established methods of elemental analysis of solids, but the problem of correctly
understanding the spectra yielded by probes showing magnetic phase transitions has not been
adequately treated up to now.

Collective magnetism, superconductivity and metal insulator transitions are typical
examples of correlation effects in transition metals, these being mainly caused by 3d— and
4f-subbands. The models introduced and evaluated assume onsite (intraatomic) Coulomb
interactions, thereby providing a realistic description of such many-body phenomena. The
different magnetic states resulting are discussed by means of the one-particle spectral weight
function (SWF).

In AES and APS, however, two quasiparticles are excited simultaneously and both spec-
troscopies are based on the two-particle SWF, which they have in common. In order to find
out in what manner the information on the electronic state of matter is manifested in the
spectra, one may express this function in terms of the one—electron SWF. In the last step,
the AE and AP intensities are obtained simply by multiplying it by a respective thermody-
namic factor. It is an important assumption that the Coulomb interaction between the 3d-
or 4f-electrons, which is very important for the existence of spontaneous magnetic ordering,
is predominantly local like the central two—particle excitation process. So it is reasonable to
divide the electron correlations into direct ones between the two excited particles, and indirect
ones resulting from the interactions in the residual electron system.

Indirect correlations cause the rough structure of all spectra and the collective spin order.
Their influence on AES and APS is made evident by comparing their temperature behaviour
with that of the quasiparticle density of states which is derived from the one-particle SWF.
If the system consists of more than one electron band, “spin-resolved” spectroscopy becomes
possible. The direct correlations, under certain circumstances, are responsible for tightly
bound two-particle states appearing as satellites which take away almost the full spectral
weight.

: 1This report is identical with a thesis with the same title which was submitted to the University of Bayreuth
in December 1992.
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Kapitel 1

Einleitung

Die Auger-Elektronen— und die Auftrittspotential-Spektroskopie (AES und APS) haben ne-
ben ihrer Anwendung zur Elementanalyse zunehmend an Bedeutung als Untersuchungsme-
thoden fiir elektronische Zusténde in Festkoérpern und an Festkorperoberflichen gewonnen

[11-{7]-

Weil die mittlere freie Weglinge von Elektronen im Festkorper bei kinetischen Energien
von einigen hundert eV in der GréBenordnung von 1 nm liegt [8] kénnen beide Zweiteilchen—
Spektroskopien zur Untersuchung der geometrischen Nahordnung an Festkérperoberflichen
eingesetzt werden [9, 10]. Auch die Analyse der chemischen Umgebung im Hinblick auf Zu-
stand und Energie der Bindung sind wichtige Anwendungsgebiete. In diesem Felde wird AES
zwar hiufiger angewendet [11, 12] als APS, weil bei letzterer Spektroskopie die Empfindlich-
keit fiir den Elementnachweis stark variiert, doch stellt APS bei speziellen Anwendungen eine
wertvolle Erginzung dar, wie z.B. bei der Analyse von Stahllegierungen [13].

In jiingster Zeit hat sich das Interesse an spinaufgeldsten Messungen an magnetischen Ma-
terialien verstirkt, und die beiden Zweiteilchen—Spektroskopien riicken als mogliche Informa-
tionsquellen iiber elektronische Korrelationseffekte und damit als Komplement zu Einelektro-
nen-Spektroskopien wie z.B. der spinaufgeldsten inversen Photoemission in den Vordergrund.
Die vorliegende Arbeit beschrinkt sich auf die theoretische Behandlung von Zweiteilchenan-
regungen in idealen, kristallinen Festkérpern, an denen ein Corezustand und das Valenz-
band beteiligt sind. Fiir solche Prozesse hat sich in der Auger-Elektronen—-Spektroskopie das
Kiirzel ,,CVV* eingebiirgert. Abb. 1.0.a zeigt vereinfachte Energieschemata der elementa-
ren Uberginge jeweils bei AES bzw. APS. Bei einem CVV-AE-Prozef geht man von einem
Atom aus, das in einem inneren Core ionisiert worden ist. Dieser Core-Lochzustand liege
bei der Energie Egore. p ist das chemische Potential. Ein Elektron mit der Energie E(k;)
aus dem besetzten Teil des Valenzbandes rekombiniert mit dem Core-Loch und hebt in ei-
nem strahlungslosen Ubergang ein anderes Elektron iiber das Vakuumniveau Ey,., das sich
zuvor in einem Zustand mit der Energie E(k;) befand und welches nun das System mit der
kinetischen Energie Ey;, verlifit. Bei einer AP-Anregung dagegen trifft ein Primérelektron
mit der Energie Ej;, auf das System und nimmt unter Energieverlust einen Zustand mit der
Energie E(k;) innerhalb des unbesetzten Teils des Valenzbandes an. Wenn die kinetische
Energie einen gewissen Schwellenwert iibersteigt, so ist die Anregung eines inneren Elektrons
in einen Zustand mit der Energie E(k;) méglich.

Aufgrund der Elementarprozesse hat man von AES bzw. APS Informationen iiber elek-
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AES APS

Abbildung 1.0.a: Elementare Anrequngsprozesse fir AES und APS (nach [14]).

tronische Zweiteilchenzustdnde zu erwarten. Die beiden angeregten Elektronen (APS) bzw.
Locher (AES) kénnen im allgemeinen miteinander wechselwirken, und weil die Coulombab-
stoBung zwischen den Teilchen fiir magnetische Ordnung von Bedeutung ist, erhebt sich die
Frage, ob man mit AES und APS nicht sogar einen direkten Zugang zu Korrelationseffek-
ten in der Hand hat und auf welche Weise die Wechselwirkung zwischen den Elektronen
die Spektren beeinfluft. Sind aber AES und APS gut genug verstanden, um aus gegebenen
Zweiteilchenspektren Schliisse auf den Mechanismus ziehen zu konnen, der bei einem gege-
benen System fiir Kollektivphdnomene sorgen kann und der damit fiir den makroskopischen
Zustand der Probe entscheidend ist? Inwieweit erlaubt der theoretische Stand bei AES oder
APS zuverldssige Aussagen iiber Resultate von Messungen an magnetischen Systemen?

Die folgenden Darlegungen haben die Zielsetzung, zur Beantwortung der eben genann-
ten Fragestellungen beizutragen, indem man von einem Modellsystem mit bekanntem ma-
gnetischen Phaseniibergang ausgeht und versucht, dessen Verhalten in errechneten AE- und
AP-Spektren wiederzufinden. Bevor eine Kapiteliibersicht gegeben wird, sollen einige Grund-
begriffe im Rahmen dieser Einleitung erliutert werden.

Um den Aufwand iiberschaubar zu halten, liegt der Schwerpunkt der Abhandlung auf
Bandferromagneten, Systemen also, deren elektrische und magnetische Eigenschaften von ein
und derselben Gruppe wechselwirkender itineranter Elektronen getragen werden [15]. Zu den
bedeutenden physikalischen Grundgréfien, anhand derer sich Bandmagnete charakterisieren
lassen, gehort neben der Wechselwirkung zwischen den Teilchen die noch genauer zu disku-
tierende Einelektronen-Zustandsdichte.
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1.1 Das Lander—Modell

Die Vorstellung, dal AES — genauer: der CVV-Proze8 — Informationen iiber den besetz-
ten Teil der Einelektronen—Zustandsdichte liefern kénnte, ist schon recht alt. Sie geht auf
eine Arbeit von Lander zuriick, der Auger-Intensitdten als die Selbstfaltung der besetzten
Zustandsdichte interpretierte [16]. '

Amelio [17] war vermutlich der erste, der fiir diese Behauptung eine experimentelle Bestati-
gung fand, indem er die Zustandsdichte von Si durch Entfaltung der L3V V-Auger-Linienform
gewinnen konnte. In komplementirem Sinne wiirde man von APS erwarten, den unbesetzten
Teil der Zustandsdichte des Valenzbandes ableiten zu kénnen. Dies demonstrieren Arbeiten
von Dose und Mitarbeitern [18]-[22].

APS und AES wiren also im Grunde nichts anderes als einfache Untersuchungsmethoden
fiir Einteilchengréfien und damit gewissermafien nur Konkurrenten fiir die (inverse) Photo-
emissionsspektroskopie (PES(IPE)). Ein anderer wichtiger Punkt ist die Bedeutung von Kor-
relationseffekten im wechselwirkenden Elektronensystem fiir die Zweiteilchenspektren. Um
beide Aspekte genauer untersuchen zu kénnen, werden zunichst die wichtigsten Vorbedin-
gungen genannt, die zum Lander-Modell gefiihrt haben.

Voriibergehend sei angenommen, daf§ Korrelationen keine Rolle spielen. Dann 148t sich
an Abb. 1.0.a ein sehr einfaches Energieerhaltungsgesetz ablesen:

Ekin + (EVac - E(k2)) = E(kl) - Ecore . (1-1-1)

Ecore bzw. Ey,. ist die Energie des Core— bzw. Vakuum-Niveaus. Normalerweise betrachtet
man die Intensitdt der Auger—Elektronen als Funktion ihrer kinetischen Energie:

Ekin = (E(k1) + E(k2)) = (Evac + Ecore) - (1.1.2)

Die letzte Klammer in (1.1.2) wird als Konstante angesehen, die lediglich den Energienull-
punkt betrifft.

Alle Auger-Uberginge, die die gleiche Summe von Einteilchen—Energien aufweisen,
E = E(ky) + E(k2), (1.1.3)

gehdren zu ein und derselben kinetischen Energie des Auger—Elektrons, welches im Mefiprozef
nachgewiesen wird [14]. Die Linienform ist dann durch eine gewichtete Summation aller
solcher Prozesse gegeben,

Iigs(E) = Tvl"z > IMovy (E(ky1), E(k2))[* - §(E — E(k1) — E(k2)) (1.1.4)
kik;

wobei Mcyy das Matrixelement der Ubergangswahrscheinlichkeit ist. Mit Hilfe der Bloch-
zustandsdichte wechselwirkungsfreier Elektronen (Bloch density of states: BDOS),

1
o) = Y8 (e - E(K) , (1.15)
k
1a8t sich die Glg. (1.1.4) umschreiben:
+o0
Teps(B)= / dz | Movv(z, E — o) po(2)po(E — 7). (1.1.6)

-0
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Man erhilt das bekannte Lander—Resultat, wenn man annimmt, daf das Matrixelement fiir
alle Energien des besetzten Teils des Valenzbandes einen konstanten, endlichen Wert besitzt,
wihrend es dagegen bei allen Energien im unbesetzten Teil verschwindet:

+o0
IZes(E) « / dz po(z)po(E —z) . (1.1.7)

Bo ist die Dichte besetzter Blochzustdnde. Die Lander-Formel besagt also, daf§ das Auger—
Spektrum durch die Selbstfaltung der besetzten freien® BDOS gegeben ist. Sollte sie
korrekt sein, so erhielte man in der Tat durch blofes Entfalten der Auger—Linienform die
Einelektronen-Zustandsdichte.

Mit APS als der zu AES ,inversen® Spektroskopie wiirde man dementsprechend unbesetzte
Zustinde im Energieband des Festkérpers ausmessen. Die elementare Anregung ist derjeni-
gen fiir AES sehr &hnlich, wie auch Abb. 1.0.a zeigt; man briuchte nur die Einteilchen—
Energien E(k;) und E(k;) in den unbesetzten Valenzbandteil zu legen und die Richtungen
des Ubergangs umzukehren. Im Grunde entspricht so der Anfangszustand bei AES dem End-
zustand bei APS — und umgekehrt. Deshalb lassen sich alle fiir die Lander-Formel geltenden
Uberlegungen mit der gleichen Berechtigung auf die APS-Linienform iibertragen [14]:

+o0
Ihps(E) ] dz p*(2)¥(E — 7) - (1.1.8)

p% ist die Dichte unbesetzter Blochzustdnde.

Die Glgn. (1.1.7) und (1.1.8) sind offenbar eine wichtige Motivation fiir die Anwendung
von AES und APS in der Festkérperphysik. Etliche z.T. folgenschwere Vereinfachungen
spielen darin eine wichtige Rolle:

1) Die vom emittierten Auger-Elektron ausgehende Stérung des restlichen Systems wird
vernachlissigt (,sudden approximation). Auch wird angenommen, dafl bei AES und ebenso
bei APS der elementare Anregungsprozef aus dem Grundzustand des betreffenden Atoms
heraus erfolgt. Eine solche Ndherung ist solange unproblematisch, wie das Energieband keine
Zeit hat, auf den plotzlich am Atomort erfolgenden Ladungswechsel zu reagieren, bis das
nachgewiesene Teilchen das System verlassen hat. Eine ausfiihrliche qualitative Diskussion
findet sich z.B. in Ref. [7].

2) Des weiteren wird angenommen, daf das Core-Loch (Anfangszustand bei AES, End-
zustand bei APS) die Spektren nicht beeinfluit. Zu dieser recht groben Vereinfachung gibt es
experimentelle Gegenbeispiele, die eine Abhingigkeit der AE-Spektren vom Anfangszustand
belegen [23]. Das Core-Loch stellt, zumindest lokal, eine erhebliche Stérung des Valenz-
bandes dar. Cini schligt eine Behandlung dieses Effekts auf der Grundlage eines statischen
Core-Elektron—Potentials vor, an dem die Bandelektronen gestreut werden [24]. Die endliche
Lebensdauer des Core-Zustandes lieBe sich am einfachsten beriicksichtigen, indem man die
theoretisch erhaltene Linienform mit einer Lorentzfunktion faltet.

Natta und Joyes [25] haben einen etwas komplizierteren Ansatz aufgestellt, der auch Ab-
schirmeffekte des Elektronengases beriicksichtigt; andere Korrelationen werden dafiir jedoch
aufler acht gelassen. Es gibt gewisse Parallelen zur Réntgenemissionsspektroskopie an Me-
tallen, wo bereits exakte Resultate vorliegen [26].
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3) Die Ubergangsmatrixelemente sind in Wirklichkeit weder vom Wellenvektor, noch von
der Energie unabhingig. Inwieweit dies eine Rolle spielt, mufl von Fall zu Fall {iberpriift
werden. In Materialien wie z.B. Si und Al, bei denen sich nach dem Auger-Ubergang zwei
Locher im sp-Valenzband befinden, hat sich deren Bedeutung bereits erwiesen [27]. Man
konnte zeigen, dal Matrixelemente, die zwei p~Wellenfunktionen involvieren (p-p-Prozesse),
weit grofer sind, als diejenigen mit s-p- oder s-s—Termen [28]. Infolgedessen miifite die
Auger-Linienform eher durch die Selbstfaltung partieller, p—artiger Zustandsdichten darge-
stellt werden konnen, als durch die Selbstfaltung der vollen Valenzband-Zustandsdichte [29].
Plausibel ist auch, daf in hybridisierten Valenzbindern aufgrund bestimmter Auswahlregeln
gewisse Uberginge gegeniiber anderen bevorzugt auftreten. Ein Beispiel dafiir ist Al [30].

Zur Erginzung sei noch erwdhnt, daff sich aufgrund von Symmetrieeigenschaften der
Matrixelemente aus den Spektren Informationen iiber die geometrische Nahordnung gewinnen
lassen [31].

4) Die vollkommene Vernachldssigung der Wechselwirkungen zwischen den Elektronen
ist der wohl gravierendste Mangel der Lander-Formel (1.1.7) bzw. (1.1.8). Dabei 1Bt sich
zwischen einem direkten Einflufl auf Korrelationseffekte — aufgrund der Wechselwirkung
zwischen den beiden angeregten Elektronen oder Lochern — und einer indirekten Wirkung
unterscheiden, die der Anwesenheit des restlichen wechselwirkenden Elektronensystems zu
verdanken ist. Im vollstindig gefiillten oder leeren Band treten indirekte Korrelationseffekte
nicht auf [32, 33], wihrend man im teilweise besetzten System mit beiden Phénomenen zu
rechnen hat. Dieser Punkt wird weiter unten noch ausfiihrlicher behandelt.

Es wird oft gesagt, daB ein grofer Vorteil von APS und AES eben gerade in ihrer Aus-
sagekraft {iber elektronische Korrelationen bestiinde und sich daher ihre Anwendung auf
Festkorper empfehlen wiirde. Dann aber erscheinen Modelle, welche Korrelationen bereits
vom Ansatz her aufer acht lassen, fiir die Beschreibung von Zweiteilchen—Spektroskopien
vollig ungeeignet. Dem Lander—Modell und seiner weiten Verbreitung mufi man andererseits
zwei Dinge zugute halten: Bei manchen Materialien pafit die Vorstellung von der selbst-
gefalteten Zustandsdichte recht gut [23, 34, 35, 36], wihrend bei Systemen, an denen sie
eindeutig versagt [29, 35], [37]-[45], kaum jemals klar besprochen wird, auf welche Weise
und durch welche Korrelationen die Abweichungen zustandekommen. Leider ist es bislang
unméglich, vor einer Untersuchung zu entscheiden, ob elektronische Korrelationen bedeu-
tungslos (also schwach genug) sind, oder nicht. Bereits existierende Interpretationen von AE-
oder AP-Spektren beziehen sich lediglich auf die Einelektronen-Zustandsdichten und basie-
ren auf Bandstrukturrechnungen. Diesen Resultaten fehlt letztlich die ,predictive power®.
Deshalb besteht Bedarf an einer Theorie iiber AES und APS, die fiir alle Korrelationsstiarken
giiltig ist.

5) Die Entartung der Bénder wird nicht beriicksichtigt. Bei den meisten Systemen von
Interesse besteht das Valenzband nicht nur aus einem einfachen s-Band, sondern auflerdem
aus einem entarteten d—-Band—-Komplex. Also ist es fragwiirdig, ob — wenn iiberhaupt — die
Beziehungen (1.1.7) und (1.1.8) auf die gesamte Zustandsdichte angewendet werden sollten.
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1.2 Zweiteilchenanregungen und elektronische Korrelationen

Powell entdeckte an CVV-Spektren von Ag erhebliche Abweichungen [35] von entsprechenden
Vorhersagen des Lander—-Modells und wies auf die Erzeugung unbesetzter, am Atomort lokali-
sierter Zustinde hin. Dies initiierte theoretische Uberlegungen, die sich mit dem Zusammen-
hang zwischen der AES-Linienform und lokal auftretenden elektronischen Wechselwirkungen
im Festkorper befassten.

In einer friithen Arbeit von Cini [46] wird eine Berechnung der Zweiteilchen—Zustandsdichte
vorgestellt, die unter der Voraussetzung exakt ist, daf das Energieband zu Beginn des Ele-
mentarprozesses vollstindig besetzt ist und sich durch den folgenden Hamiltonoperator be-
schreiben 1afit:

H=Ho+ Hi+ H>. (1.2.1)

Hierbei soll — im Formalismus der zweiten Quantisierung — der erste Summand Hp,
Ho = Uﬂogng..a N (1.2.2)

die AbstoBung mit der Coulombenergie U zwischen den beiden Lochern erfassen, die der
Auger-Prozef an dem Atom erzeugt hat, das sich am Gitterplatz 0 befindet. nq, ist der
Anzahloperator fiir ein Loch an der Stelle 0 mit dem Spin ¢. Die Méglichkeit, dafi nach der
Anregung jedes Loch durch den Kristall diffundiert, wird durch den Term H; zum Ausdruck
gebracht:

Hy = Z (Tioct, co0 + ToiCasCio) 3 (1.2.3)

1,0

Tio ist das Matrixelement fiir das ,Hiipfen“ eines Teilchens vom Gitterplatz 0 auf die Stelle
i; ¢t (c;,) ist der Operator fiir die Erzeugung (Vernichtung) eines Loches mit dem Spin o
am Platz i. Das Energieband wird durch H, reprisentiert:

Hy= ) Tijche,- (1.2.4)
o
Fiir den Fall, daB alle Hopping-Matrixelemente verschwinden, gilt:
Hl ——‘H2=U; (1.2.5)

die beiden Lécher kénnen sich vom Ursprung nicht fortbewegen, so dafl der einzige Eigenzu-
stand |00) des Systems bekannt ist. Hebt man (1.2.5) wieder auf, so wird das Elektronen-
system die Eigenzustinde |m) annehmen kénnen. Daher 148t sich fiir die AES-Linienform
schreiben [46]:

Lips(E) =Y |(00|m)* 6(E — em) - (1.2.6)

Mit Hilfe der Definitionsgleichung fiir deren Fouriertransformierte,

o0
1 : —-LHt
- ] dt exp (EEt) <00|e ; |00>

17 i

Iags(E)
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in iy
-1
Iaps(t) =) *————(00|H"|00) , (1.2.8)
leitet Cini auf der Grundlage der Operatoren in (1.2.1) - (1.2.4) die folgende exakte Integral-
gleichung ab:

I4gs(t) = Do(t) — %.U /dt’.' IAEs(t')Do(t - E') : (1.2.9)
0

Auf die Details der Ableitung soll hier nicht weiter eingegangen werden. Dy(t) ist das Quadrat
der lokalen, fouriertransformierten Einteilchen—Zustandsdichte, was gleichbedeutend mit der
Selbstfaltung Do(E) der energieabhdngigen Zustandsdichte p(E) ist:

Do(E) = / deple)p(E~5) . (1.2.10)

Bei verschwindender Coulombabstofiung erhielte man aus der Integralgleichung letztlich die
Lander-Formel (1.1.7). Fiir endliche Werte von U ist Glg. (1.2.9) zumindest numerisch
auswertbar, vorausgesetzt, die Einelektronen-Zustandsdichte ist gegeben. Das stellt jedoch
weiter kein Problem dar, weil letztere mit den Hopping—Matrixelementen Tj;, in denen die
Information iiber die Kristallstruktur steckt, festliegt [47]. Cini demonstriert [46], daBl die
aus (1.2.9) erhaltene und nach der Energie zuriicktransformierte Linienform empfindlich und
in nicht trivialer Weise vom Quotienten aus U und der Breite des Energiebandes abhéngt.

In einer spéteren Publikation [48] wird Ho durch einen Wechselwirkungsoperator ersetzt,
der die mdglicherweise unterschiedlichen magnetischen Quantenzahlen der beiden unbesetz-
ten atomaren Zustdnde beriicksichtigt. Es wird auch darauf hingewiesen, dafl anstelle von
H; und H, ein Einteilchen—Operator gewihlt werden kann, der fiir die Beschreibung eines
konkret vorliegenden Elektronensystems angemessen erscheint. Geht man aber in dem voll
besetzten Band von einem freien Elektronengas aus, das das Atom, welches im Auger-Prozef
yionisiert* wird, nicht beeinflult [48], so l4st sich eine exakte Bestimmungsgleichung fiir die
AES-Linienform aufstellen, die (1.2.9) formal gleicht. Die darin auftretenden Groflen soll-
ten nur nach der magnetischen Quantenzahl und dem Bahndrehimpuls der Valenzschale des
durch den Ubergang ausgezeichneten Atoms unterschieden werden. Darauf wird hier der
Einfachheit halber verzichtet. Cini 16st die (1.2.9) entsprechende Integralbeziehung durch
Laplacetransformation und erhilt:

Dy(E)
I E)= 1.2.11
455(B) = TG R(E)F + "0 DB )
Fo(E) ist die Hilberttransformierte von Do(E):
Fo(E) = /dE’ D"(E) : (1.2.12)

Liegt die untere Kante des Energiebandes bei £g, die obere bei €;, so ist Do(E) gemafl der
Glg. (1.2.10) im Bereich
2¢ep < E < 261
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von Null verschieden. Mit der Darstellung der é-Distribution,

1 5

e—0t
;m = 6(5), (1.2.13)

erhilt man bei Energien auflerhalb des o.g. Intervalls aus der Auger-Linienform (1.2.11)
I ps(E) = -{]-}—6(1 - UFy(E)). (1.2.14)

Bei Energien E > 2¢; fillt Fo(E) wie 1/E ab. Man kann sich klarmachen, daf Fo(E > 261)
umso kleiner sein muB, je grofer die Breite W = €1 — €0 des Bandes ist. Ist also der Quotient
U/W groB genug, so besteht das Spektrum aus zwei Teilen, einem ,bandartigen“ Part und
einem §-Peak—formigen ,Satelliten“. Letzterer wird von Cini als lokalisierter, gebundener
Zwei-Locher—Zustand interpretiert [48].

Mit der soeben umrissenen Theorie ist nicht ohne Erfolg versucht worden, solche CVV-
Spektren zumindest ansatzweise zu verstehen, die durch die Eigenschaften breiter Elektro-
nenbinder [49] und/oder durch Anregungen atomarer Multipletts in Festkérpern [50, 36]
zustande kommen. Die Ubertragung der in [46] und [48] entwickelten Modellvorstellungen
auf magnetische Elektronensysteme ist jedoch sehr problematisch:

1) Voll besetzte (und vollkommen leere) Valenzbénder sind unmagnetisch! Eine unter
diesen Voraussetzungen aufstellbare ezakte Theorie ist zwar von grofiem Reiz, im Falle eines
Bandferromagneten wird man jedoch nicht umhin kénnen, teilweise gefiillte Energiebénder
zu diskutieren. Approximationen werden dann nicht zu vermeiden sein.

2) Der in Ref. [46] und fiir die Herleitung der Glg. (1.2.11) auch in Ref. [48] verwen-
dete Hamiltonoperator Ha, Glg. (1.2.4), beschreibt ein System, in welchem die Elektronen
nicht miteinander wechselwirken. In einem Band, das zu kollektiver Ordnung in der Lage
ist, existieren jedoch mehr oder weniger starke Korrelationen, denen man mit der Wahl eines
adiquat erscheinenden Operators Rechnung zu tragen hat. Beispielsweise wird im Hubbard-
Modell, [51, 52, 53], die Coulombabstofung zwischen den Elektronen beriicksichtigt, wel-
che an jedem Gitterplatz moglich ist. Dieses Modell ist bereits friith Gegenstand intensiver
Untersuchungen gewesen [54, 55]. Unter der Voraussetzung kurzreichweitiger, intraatoma-
rer Wechselwirkungen eignet es sich fiir die Diskussion typischer Eigenschaften itineranter
Bandferromagnete, wie z.B. dem (T = 0K)-Moment, der kritischen Temperatur oder dem
Curie-WeiB-Verhalten in hervorragender Weise. Mit einem in gewisser Hinsicht erweiterten
Hubbard-Hamiltonoperator ist in jiingster Zeit eine annihernd perfekte Beschreibung des
klassischen Bandferromagneten Ni gelungen [56, 57). Die dazu entwickelte Vielteilchentheo-
rie gelangt teilweise auch in dieser Arbeit zur Anwendung.

3) Der Operator Ho, Glg. (1.2.2), wird verwendet, um das im Auger-Prozef ionisierte
Atom hervorzuheben. Damit ist im System ein Gitterplatz ausgezeichnet, und die Theorie
148t sich einer Situation anpassen, wie sie in einem Kristall mit einem Fremdatom oder
2.B. auch bei einem Festkérper mit einem Chemisorbat vorliegen kann. Im Prinzip ist
ein single-impurity—Problem gegeben. Wenn aber das System nur aus physikalisch gleich-
wertigen Gitterstellen besteht, so 18t sich Ho in dem Modell, das mit den Gleichungen
(1.2.1) - (1.2.4) aufgestellt ist, nur noch dann rechtfertigen, wenn der Endzustand des Auger—
Prozesses durch den Hamiltonoperator mit beschrieben werden soll. Cini schligt sogar vor
[48], den vollstdndigen Auger-Proze8, der zu Anfang die Erzeugung eines unbesetzten Core—
Zustandes mit einschlieBt, als Stérung aufzufassen. Der physikalische Gehalt eines solchen
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Modells soll hier zwar nicht in Frage gestellt werden. Doch stellt die vielteilchentheoretische
Behandlung des itineranten Bandferromagnetismus allein bereits ein anspruchsvolles Pro-
blem dar: im wesentlichen muf eine Einteilchen-Spektralfunktion berechnet werden. Fiir
AES ist dariiber hinaus die Kenntnis der Zweiteilchen-Spektralfunktion erforderlich, ebenso
fiir APS. Es erscheint daher sinnvoll, beide Aufgaben in getrennten Schritten zu 16sen. Dieser
Maglichkeit wurde bisher nur selten Beachtung geschenkt [14, 32, 33, 58].

Ublicherweise wird versucht, Zweiteilchen-Greenfunktionen als Funktionale von Einteil-
chengréfen auszudriicken [14, 24, 59, 32, 60, 61, 62]. In Ref. [24], die ein effektives single-
impurity-Problem mit einem teilweise gefiillten Energieband zum Gegenstand hat, geschieht
diese Zerlegung mit Hilfe der Leiterapproximation [63]. Das Einteilchen-Spektrum wird mit
einer T-Matrix berechnet [64]. Dabei werden ausschliefilich freie Einteilchen—Propagatoren
verwendet; kollektive Anregungen kénnen also nicht beriicksichtigt werden. Aus dem glei-
chen Grunde ist diese Theorie nicht selbstkonsistent und zudem auf sehr kleine Loch— bzw.
Elektronendichten, gleichbedeutend mit einem fast vollen bzw. fast leeren Band, beschrankt
(65, 66).

Auch Tréglia et al. benutzen die Leiterndherung [67, 68]. Zu einer Modifikation des
Hubbard—Modells wird die Einteilchen—Selbstenergie mit Hilfe einer Stérungsentwicklung bis
zur zweiten Potenz von U gewonnen. Dadurch eignet sich diese Theorie zwar fiir beliebige
Teilchendichten, nicht jedoch fiir groBe Kopplungsstirken U/W. Die Anwendbarkeit auf die
eigentlich interessierenden hochkorrelierten Systeme ist also nicht gegeben. Ein entscheiden-
der Mangel ist auch die Nicht-Selbstkonsistenz, insbesondere im Hinblick auf das chemische
Potential als Funktion der Bandbesetzung,.

Drchal und Kudrnovsky [59] entwarfen eine Kombination aus einer selbstkonsistenten
T-Matrix-Niherung und der Leiterapproximation, die fiir alle Teilchendichten und Kopp-
lungsstirken giiltig ist. Thre Arbeit bestatigt die Wichtigkeit der Selbstkonsistenz, selbst bei
Metallen mit einer so geringen Lochkonzentration wie Ni.

Insgesamt entsteht der Eindruck, daf die Bedeutung von Korrelationseffekten in Ener-
giebsndern lingst erkannt ist und Uberlegungen dariiber angestellt werden, wie deren Aus-
wirkungen auf Zweiteilchen-Spektren beschrieben werden kénnen, — wenn auch in der Li-
teratur der Schwerpunkt eindeutig auf AES gelegt worden ist und sich kaum Aussagen iiber
APS finden lassen. Es gibt einige wenige, aber sehr wichtige Punkte, die in den bisheri-
gen Betrachtungen unterschitzt oder ganz aufler acht gelassen worden sind. So zeigt der
von Cini gefundene Satellit keine Dispersion und wird deshalb als ein lokal gebundener Zu-
stand angesehen [48]. Diese Deutung, welche Nolting fiir wechselwirkende Elektronensysteme
widerlegen kann [14], wird in anderen Veréffentlichungen selten verifiziert oder zumindest da-
hingehend erértert, wie Auftreten und Gestalt dieser Struktur mit den Modelleigenschaften
des Energiebandes zusammenhéngen.

In keiner Arbeit, mit Ausnahme von [14], erscheint eine Temperaturabhéngigkeit der
Vielteilchengréfien; man verwendet lediglich Grundzustandsformalismen (T = 0K). Streng
genommen, ist damit jeglicher Vergleich zwischen theoretischen und experimentellen Resulta-
ten ausgeschlossen; Messungen finden nun einmal bei endlicher Temperatur statt. Natiirlich
bietet eine reine (T = 0K )-Rechnung auch keine Méglichkeit, in den Spektren magnetischer
Systeme Phaseniiberginge zu diskutieren. Im iibrigen werden in den hier erwdhnten Arbeiten
ausschlieBlich para— oder unmagnetische Binder behandelt. Aufler in [67] und [14] erscheint
nirgendwo eine Spinabhéingigkeit; ferromagnetische Losungen sind also von vornherein aus-
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geschlossen.

Wie weiter unten dargelegt wird, gibt es im Hubbard-Modell bzw. in seinen Modifikatio-
nen fiir die Existenz spontaner Magnetisierung dezidierte Bedingungen. Sie betreffen neben
der Temperatur sowohl die Bandbesetzung, als auch die Kopplungsstirke und die Blochzu-
standsdichte freier Elektronen. Deshalb ist es giinstig, fiir das Einteilchen-Spektrum eine in
sich abgeschlossene Theorie zu formulieren, die keine Einschrinkungen der Modellparameter
erfordert.

Das Problem der Berechnung von Zweiteilchen-Spektren 148t sich hiervon unabhéngig
bearbeiten. Wichtig ist dabei der Zusammenhang zwischen AES bzw. APS und der Vielteil-
chentheorie.

1.3 Allgemeines zur Zweiquasiteilchen—Spektroskopie

Eine weithin akzeptierte Annahme ist die Dominanz intraatomarer AE- und AP-Uberginge.
Die beiden angeregten Elektronen oder Lécher befinden sich am selben Gitterplatz — aus
dem einfachen Grund, weil der Core-Zustand wegen der durch starke Abschirmeffekte sehr
kurzreichweitigen Coulombwechselwirkung der Elektronen in einem schmalen Valenzband
(33, 34, 7] lokalisiert ist.

Deshalb erscheint es zweckmifBig, den zentralen ProzeB der An— oder Abregung im Ener-
gieband durch einen Operator zu beschreiben, der lokal wirkt:

Zyi=cf ¢t — APS ,

tmo “im'c!

Z_9 = CimigiCime < AES (1.3.1)

Dies wird im folgenden auch mit Z, abgekiirzt; der Index 7, r = +2, bezieht sich auf die
Anderung der Anzahl an Elektronen im Valenzband. ¢ (¢;n,) ist der Wannier-Operator,
der am Gitterplatz R; ein Elektron mit Spin o erzeugt (vernichtet), das zum Teilband m
gehort. Also erzeugt (vernichtet) Z; (Z-2) am i-ten Gitterplatz ein Elektronenpaar, so wie es
dem zentralen AP— (AE-) Prozefi in Abb. 1.0.a entspricht. Mit diesen einfachen Definitionen
lassen sich fiir ein groBkanonisches System einige niitzliche und exakte Relationen ableiten
[14]. Mit =,

==Y exp[-BE(N:)] (1.3.2)
N. n

ist die grofkanonische Zustandssumme des Festkérpers bei der Temperatur T gegeben, B =
(kgT)~1. N, ist die Anzahl der Elektronen. |En(N.)) ist ein Eigenzustand, in welchem sich
das System mit der Wahrscheinlichkeit

=" exp [~BEq(Ne)]
befindet. Dann gibt der Ausdruck
=1 exp [~ BEn(Ne)| {Em(Ne + ) | Z:| Ea(N))’
die Wahrscheinlichkeit fiir einen durch Z, bewirkten Ubergang
|En(Ne)) = |Em(Ne + 7))
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bei fester Temperatur an. Die Gesamtheit all solcher Ubergiinge bei einer Anregungsenergie
im Intervall [E, E + dE] liefert die Linienform:

IOE) = =135 exp[~BEA(N) (Em(Ne + 7)| 2| Ea(Ve))
N, mn

§(E — (Em(Ne +7) — En(N.))) . (1.3.3)

Die é6-Distribution sorgt fiir die Energieerhaltung, so daf§ die Differenzen E,, — E,, den Ener-
gieinderungen entsprechen, die im System auftreten, wenn r Elektronen (Quasiteilchen) ent-
nommen oder hinzugefiigt werden.

Die zentrale Gréfle der hier aufzubauenden Vielteilchentheorie ist die Spektraldichte A,
die einen direkten Bezug zum Experiment haben soll und daher in geeigneter Weise in Zu-
sammenhang mit der Linienform gebracht werden mufl. Eine hierfiir ,passende® Definition
ist mit

AC (2, 1) 1= 51? (12 @, 2@, ) (1.3.4)
gegeben. Die Operatoren stehen in der Heisenberg-Darstellung und wirken zu verschiedenen
Zeiten t und #'. Der Vorzeichenfaktor ¢ kennzeichnet dabei entweder den Kommutator (e = +)
oder Antikommutator (¢ = —). Die Fouriertransformierte der Zweizeit—Spektralfunktion ist
durch die Beziehung

+o0 X
AUt = % /dt exp (-%E(t - t')) AM(E) (1.3.5)

definiert. Nach dem Einschieben eines vollstindigen Satzes von Eigenzustdnden 148t sich der
thermodynamische Erwartungswert in A(")(E) formal auswerten [69], und man erhilt die
sogenannte Lehmann-Darstellung der Spektraldichte:

AOE) = BSOS e BB (V. + DI Z B (N

= N. mmn

(1 - ee™PEY§(E — (En(N. + ) — En(Ne)) - (1.3.6)

Der Vergleich von (1.3.6) mit (1.3.3) fiihrt sodann auf die gesuchte Verbindung zwischen A(")
und I(7):

I = s gt
IVHE) = ) g AY)N(E). (1.3.7)
Die Beziehung
Z_,.=2Z} (1.3.8)
hat die wichtige Symmetrie
I(E) = PE1-7)(~E) (1.3.9)
zur Folge, insbesondere auch
ANE) = —ACT)(-E), (1.3.10)

wie man sich mit Hilfe von (1.3.6) und durch Umbenennung der Summationsindizes leicht
klarmacht. Man braucht also nur eine der beiden Spektraldichten zu berechnen. Normaler-
weise macht man dem zentralen Prozef entsprechend die Festlegung:

e=+,r==%2 fiir AES, APS, (1.3.11)
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aber diese Konvention ist nicht zwingend. Sie wird der rechentechnischen Bequemlichkeit
wegen getroffen und soll ab jetzt feststehen.

Wie Glg. (1.3.3) erkennen lift, ist die Linienform positiv definit; weil der Vorfaktor auf
der rechten Seite der Glg. (1.3.7), wegen (1.3.11), am Energienullpunkt einen Vorzeichen-
wechsel hat,

efE <0 fir E<0
FE_1 i { >0 fir E>0 (1:4.12)
gilt fiir A®)(E):
(2) <0 fir E<O0
A (E){ S0 fir E>0 (1.3.13)

Am Nullpunkt der Energie selbst mufl die Kommutator-Spektraldichte verschwinden, wie
Glg. (1.3.6) erkennen lafit:

(1- ePE) B2 0 = A(0) =0, (1.3.14)

Nun sei noch eine letzte Vereinbarung getroffen, die die Symmetrierelation (1.3.8) aus-
nutzt. Sie betrifft die Wihlbarkeit des Energienullpunktes. Die Energiedifferenzen in der
§-Distribution von (1.3.6) lassen sich abschétzen:

Em(Ne + T) - En(Nc) = Em(Nc) - En(Nc) + -Em(N: + T) - Em(Nc)
Emn(Ne) — ru(Ne) - (1.3.15)
€mn sind die Anregungsenergien im N.-Teilchensystem, p ist das chemische Potential. Die

Indizierung nach m und n wird im folgenden unterdriickt. Fafit man nun die Beziehungen
(1.3.7) und (1.3.9) zusammen und benutzt (1.3.15), so erhdlt man:

Q

aPS;m oy XP(B(E-24) 1,0y p_
IAPS(E - 2p) = ®BE 28 -1 =AD(E - 2), (1.3.16)
e IAES(9y — E) = - LA@E o) (1.3.17)
= ~exp(B(E-2p) -1 h a4 o

A®) ist also gewissermafen die ,Mutterfunktion® beider Spektroskopien; es bedarf offensicht-
lich keiner getrennten Theorien zum besetzten und unbesetzten Teil des Valenzbandes, [14],
sondern nur einer konsequenten, physikalisch plausiblen Untersuchung und Auswertung der
energieabhiingigen Zweiteilchen—Spektraldichte. Abb. 1.3.a veranschaulicht diesen Sach-
verhalt noch einmal schematisch. Die im ersten Teilbild mit v4gs und vaps abgekiirzten

thermodynamischen Vorfaktoren filtern gewissermaflen aus A® T4ps und I4ps heraus. Das
ist in Teil (b) der Abbildung dargestellt.

Man erkennt auch deutlich, da$ sich beide Linienformen am Energienullpunkt (2p) ein we-
nig iiberschneiden. Das ist eine Folge der Temperaturabhingigkeit von v4gs und v4ps.
Bei T = 0K verschwindet dieser gemeinsame Energiebereich, denn dann werden die beiden
Konversionsfaktoren zu Stufenfunktionen:

vaps(E—-21) = -0(2p-E),
vaps(E—24) = O(E-2u) . (1.3.18)
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Abbildung 1.3.a: (a) Thermodynamische Vorfaktoren als Funktion der Energie bei fe-

ster Temperatur. (b) Schematische Darstellung der Spektraldichte und der AE- und AP-
Linienform.




18 KAPITEL 1. EINLEITUNG

Das AE-Signal endet in diesem Fall genau dort, wo die AP-Linienform beginnt. Beide Ei-
genschaften der verschiedenen Intensitdten wird man bei der spateren konkreten Auswertung
wiederfinden. Natiirlich hingt auch A®) von T ab, so daB die Temperaturdynamik der Spek-
tren nicht allein an v4gs oder vaps liegt.

Aus (1.3.6) und (1.3.7) 148t sich noch eine recht niitzliche Summenregel ableiten [14].
Im nullten Moment der Linienform, welches gelegentlich auch ,totale Intensitét“ genannt
wird, wird die Integration iiber E trivial, und weil sich v, und die Differenzenklammer in

A(") gerade zu Eins kompensieren, wird nur noch der thermodynamische Erwartungswert des
ersten Summanden des Kommutators gebildet. So erhilt man:

+0o0
I} = /dEI")(E) =(z}z,) . (1.3.19)

—00

Fiir die beiden méoglichen Zweiteilchen-Spektroskopien spezifiziert, wird aus (1.3.19):

40
e = / dEITAES(2u — E) = (NmoTmier) » (1.3.20)
sowie:
400
M = de IAPS(E - 2p)
—00
= 1- (nmd) - (nm’a') + (nmanm"a') . (1.3.21)

Dabei wurden die Fermionen—Vertauschungsregeln angewandt; n,,, = ¢}, ¢, ist der Beset-
zungszahl-Operator fiir ein Elektron mit Spin o im Band m. Die Beziehungen (1.3.16) und
(1.3.17) lassen sich mit Hilfe von Glg. (1.3.19) zu einer Summenregel fiir die Spektraldichte
zusammenfassen:

+0c0
1
AP - I +1= 2 / dE AD(E - 2p) + 1 = (o) + (nmio’) - (1.3.22)

Wie spéter erkennbar sein wird, stehen die beiden Besetzungsdichten in (1.3.22) am Anfang
der modellhaften Auswertung und sind von der Zweiteilchen—Spektraldichte unabhéngig. Mit
(1.3.22) ist deshalb eine einfache Moglichkeit gegeben, die Giite stellenweise unvermeidbarer
Approximationen zu testen, die man an A®) yornehmen mufl, wenn das System teilweise
gefiillte Bénder aufweist.

Totale AE~ oder AP-Intensititen liefern die sogenannte ,Dichte-Dichte-Korrelation®
(RmoNmigr), deren Bedeutung im Zusammenhang mit Modell-Bandferromagneten demon-
striert werden wird. Anhand von Glg. (1.3.19) wird offensichtlich, daf erst integrierte Zwei-
teilchen-Spektren mit (|r| > 1) Zugang zu solchen hoheren Korrelationsfunktionen haben,
was auch dahingehend verstanden werden mag, dafi AES und APS mehr als nur ,finger-
print“~Methoden sind.



1.4. EIN- UND ZWEITEILCHENPART 19

1.4 Ein— und Zweiteilchenpart

Die niherungsweise Berechnung der Zweiteilchen-Spektralfunktion mit Hilfe der Einteilchen—
Spektraldichte, die bereits eine gewisse Tradition hat [24, 33, 34, 59, 70, 71, 14], soll fiir
korrelierte Elektronensysteme durchgefiihrt werden. Weil diese im Falle ihrer teilweisen Be-
setzung eine Temperaturabhingigkeit erwarten lassen, bildet die Grundlage der fiir die Zer-
legung verwendeten diagrammatischen Vertexkorrekturmethode der Matsubaraformalismus.
Die Einteilchen-Propagatoren sollen die volle Information iiber mogliche Kollektivphdnomene
des Systems enthalten kdnnen.

Ein weiterer Schritt besteht in der Aufstellung eines Modells, welches die Effekte zeigt,
die mit AES und APS untersucht werden sollen. Damit ist nicht nur kollektiver Magnetis-
mus gemeint; der Schwerpunkt kann auch auf andere typische Eigenschaften von 3d— und
4f-Systemen gelegt werden, wie z.B. Metall-Isolator-Uberginge, Supraleitung, etc. — Mit
dem gegebenen Modell hat man nunmehr die Einteilchen-Spektraldichte zu ermitteln. Ist
dieses Problem (approximativ) geldst, so ist zusammen mit dem Resultat der Vertexkorrek-
turmethode die Zweiteilchen-Spektralfunktion bekannt.

Im zweiten Kapitel der vorliegenden Arbeit wird der soeben skizzierte , Zwei-Stufen—
Aufbau® der Theorie an einem Einband-System erprobt, welches man im Rahmen des Hub-
bard-Modells betrachtet. Mit Hilfe der Momentenmethode [72, 73, 74] wird die spinabhéngige
Einteilchen—Zustandsdichte selbstkonsistent errechnet. An ihr lassen sich in Abhéngigkeit
von der Gitterstruktur sowie den Modellparametern Kopplungsstirke, Besetzungsdichte des
nicht entarteten Bandes und der Temperatur die magnetische Ordnung und ein eventueller
Phaseniibergang ablesen. Zudem entfillt eine Einschrinkung der Modellparameter auf be-
stimmte Intervalle. Es ist auch nicht n&tig, sich auf ein bestimmtes Material festzulegen.
Die Zweiteilchen—Spektralfunktion wird durch eine Leiterapproximation dargestellt, welche
durch die Verwendung ,angekleideter” Einteilchen—Propagatoren modifiziert ist und die un-
mittelbare Wechselwirkung zwischen den beiden angeregten Elektronen oder Lochern exakt
beriicksichtigt. Dagegen kommt in der Einteilchen—Selbstenergie die Wechselwirkung zwi-
schen dem Teilchenpaar und dem restlichen Elektronensystem zum Tragen. So kénnen ganz
allgemein elektronische Korrelationseffekte und deren Einflufl auf die Linienformen studiert
werden. — Unter Umstidnden auftretende Satelliten lassen sich zwar als gebundene, jedoch
nicht als lokalisierte Zustinde auffassen. Zuletzt werden Korrelationsfunktionen diskutiert,
die man aus integrierten AE- und AP-Spektren erhilt.

Realistische Elektronensysteme wie Fe, Co, Ni, etc. weisen entartete 3d—Teilbander auf,
die deren physikalische Eigenschaften dominieren. Um der Entartung Rechnung tragen zu
kénnen, mufl der Hubbard—Hamiltonoperator in geeigneter Weise erweitert werden. Dies
wird am Anfang des dritten Kapitels vorgestellt. Neben dem bereits bekannten Term der
Intraband-Wechselwirkung mit dem Coulombmatrixelement U treten Operatoren in Erschei-
nung, welche zwei Arten der Interband—Wechselwirkung repridsentieren. Sie haben die Be-
deutung einer in gewissem Sinne ,klassischen“ Kopplung zwischen Elektronen verschiedener
Teilbinder bzw. einer ,effektiven” Elektron-Magnon-Streuung. Der unmittelbare Einflufl
dieser Terme auf AE- bzw. AP-Spektren wird an einem Zweiband-System demonstriert,
indem diesem jede Méglichkeit zu kollektiver Ordnung genommen wird. Das ist bei unma-
gnetischen Bindern gegeben, die entweder vollkommen leer oder vollstindig besetzt sind. Die
einzige Wechselwirkung besteht dann zwischen den angeregten AP-Elektronen bzw. den bei-
den AE-Léchern. Temperaturabhingigkeiten entfallen. Approximative Methoden brauchen
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nicht angewandt zu werden; die hierfiir aufgestellte Bewegungsgleichung der Zweiteilchen—
Greenfunktion 1i8t sich in beiden Fillen exakt ldsen. Weitere exakte Aussagen sind die
im vorigen Abschnitt bereits angesprochenen Summenregeln. Auflerdem wird gezeigt, wel-
che Gréfen in entarteten Systemen fiir die Spinunterscheidbarkeitin AE- und AP-Spektren
verantwortlich sind, falls die (teilweise gefiillten) Bander ferromagnetisch ordnen.

Obwohl bei den in der Natur vorkommenden Ferromagnetika die Matrixelemente der
Interband—Wechselwirkung offenbar bedeutend kleiner sind als die Intraband-Kopplungs-
stirke U/W [75, 57, 76], 1aBt sich doch ein deutlicher Einfluff auf magnetische Eigenschaften
im Hinblick auf die Curietemperatur und das (T = 0K)-Moment feststellen. Der Grund
liegt in der durch die Interbandterme bewirkten Kopplung der Teilbinder. Das vierte Kapi-
tel stellt ein Phasendiagramm des ferromagnetischen Zweiband-Systems vor. Es wurde auf
der Grundlage eines effektiven Multiband-Hubbard-Modells erstellt, welches sich von dem
Modell des vorangehenden Kapitels nur durch eine mean-field-Behandlung der Interbandope-
ratoren unterscheidet, die zu ,renormierten® Einteilchen-Energien fiihrt und eine wesentlich
einfachere Anwendung der selbstkonsistenten Momentenmethode auf das Bandsystem ge-
stattet. Die mit der modifizierten Leiterapproximation erhaltene Spektralfunktion muf nach
Béindern und Spins der am Zweiteilchen-Proze beteiligten Teilchen indiziert werden. Fiir
mehrere Werte der Elektronendichte werden spinunterschiedene AE- und AP-Linienformen
in Zusammenhang mit den dazugehorigen Einteilchen—Spektren diskutiert. Die Differenzen
spinaufgeldster totaler Intensititen lassen eine direkte Proportionalitidt zur Magnetisierung
erkennen.

SchlieBlich wird im fiinften Kapitel noch einmal eine Zusammenfassung und ein Ausblick
auf mégliche weiterfiihrende Untersuchungen gegeben.



Kapitel 2

AES und APS am nicht entarteten
System

Ausgehend vom s—Band-Hubbard-Modell wird fiir verschiedene Kopplungsstirken, Band-
besetzungen und Temperaturen das Einquasiteilchen-Spektrum berechnet, wobei unter be-
stimmten Bedingungen ein para—/ferromagnetischer Phaseniibergang erhalten wird. Die
Zweiteilchen—Spektraldichte wird mit Hilfe der modifizierten Leiterapproximation [14] in
ein Funktional der Einteilchen—-Spektralfunktion umgewandelt. Auger-Elektronen und Auf-
trittspotential-Linienformen werden simultan errechnet, die Grenzen des Lander-Modells der
Selbstfaltung aufgezeigt und Korrelationsfunktionen diskutiert.

2.1 Das Modell

Das zur Beschreibung des itineranten Bandferromagnetismus am meisten verwendete Modell
wird J. Hubbard [51, 52, 53] zugeschrieben. Seine wesentliche Annahme geht von einem
schmalen Energieband aus, in welchem bei relativ geringer Beweglichkeit der Elektronen aus-
geprigte Maxima der Aufenthaltswahrscheinlichkeit an den einzelnen Gitterpldtzen gegeben
sind. Fiir das der Einfachheit halber als nicht entartet betrachtete grofikanonische System
1aBt sich der folgende Hamiltonoperator aufstellen:

1
H= ) (Tyj-pby)chei +5U D mignig (2.1.1)
0,0 i,0
ij=1...N

¢ (c;,) ist der Operator fiir die Erzeugung (Vernichtung) eines Elektrons mit dem Spin o
am Gitterplatz R;, und n;, = ¢} ¢;, der Operator fiir die Teilchenzahl. N ist die Anzahl
der Gitterplitze. T;; ist das Hopping-Matrixelement, welches dem Springen eines Elektrons
vom Gitterplatz j an die Stelle i zugeordnet wird. Ublicherweise nimmt man an, daf i
und j nichste Nachbarn sind; die Hopping-Matrixelemente lassen sich bei schmalbandigen
Systemen in guter Ndherung aus atomaren Wellenfunktionen berechnen (,tight binding ap-
proximation®, siehe z.B. [69]). Die Verbindung zu den Blochenergien ¢(k) wird durch die
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Beziehung
1 1.8.2. '
Ti=w > e(k)exp(ik - (Ri — R;)) (2.1:3)
k

hergestellt; die Summation erstreckt sich iiber die 1. Brillouin—Zone. In (k) bzw. Tj; geht
die Gitterstruktur ein, die fiir die Modelleigenschaften mit von entscheidender Bedeutung ist
und deshalb bei der spiteren Auswertung beriicksichtigt werden muB. Der dazu erforderliche
mathematische Aufwand kann jedoch dann relativ klein gehalten werden, wenn an gewissen
Stellen auftretende Summationen iiber den Wellenvektor durch einfachere Integrationen iiber
die Energie ersetzt werden konnen. Voraussetzung dafiir ist, daB sich die jeweils summierte
GroBe als Funktional der Blochenergie darstellen ldft:

LYok = 5 ek
k k

- / dz (}ﬁ§g(z=e(k)))a(z—e(k))= ] dzg(z)polz).  (21.3)

Fiir das letzte Integral in Glg. (2.1.3) wurde die Definition (1.1.5) der BDOS ausgenutzt.
Es wird sich herausstellen, daB die Kristallstruktur zuletzt ausschlieflich iiber die Blochzu-
standsdichte in die Modellrechnung Eingang findet. Man kann sich nun auf einen bestimm-
ten Gittertyp hin spezialisieren, indem man po(E) entsprechend festlegt. Weil der Schwer-
punkt dieser Arbeit jedoch mehr auf dem allgemeinen Studium der Korrelationseffekte in d-
und f-Valenzband-Systemen liegt, erscheint es eher ratsam, als BDOS eine einfachere Funk-
tion zu wihlen, welche nur wenige, dafiir aber typische Merkmale von charakteristischen
Ubergangsmetall-Zustandsdichten hat. Die (normierte) ,Kirchturm“~BDOS hat die Form:

4
po(E) =Y O(E - E,)O(Ess1 — E) [ E + 5] (2.1.4)
v=1
mit
w

WZ’T , v=1 0 , v=1
0 v=2 1y 4 v=2

oy = 0 =3 ) B.=<¢ 2 V_3 , (2.1.5)
w2z v= % y V=
:ng- y V 4 w , VvV 4

dargestellt in Abbildung 2.1.a.

Die Coulombwechselwirkung tritt ausschlieflich in Gestalt des intraatomaren Matrixele-
mentes U in Erscheinung; zwei Elektronen ,spiiren® sich also nur dann, wenn sie sich an
demselben Gitterplatz aufhalten. Da es sich bei dem Modell-Elektronensystem um ein s—
Band handelt, miissen die beiden Teilchen unterschiedliche Spins aufweisen. Die mittlere
Dichte n an Elektronen pro Gitterplatz ist ein weiterer wichtiger Parameter, wobei man sich
auf Translationssymmetrie beschrinkt, so daf dieser Erwartungswert unabhingig von i ist:

n=3 (nic)=ni+n,0<n<2. (2.1.6)

4
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Abbildung 2.1.a: Die Bloch’sche Modell-Zustandsdichte (siehe Text).

Eine andere Ordnung als die para— oder ferromagnetische ist damit ausgeschlossen. Die
Differenz der spinabhingigen Besetzungsdichten ist ein einfacher Ausdruck fiir die Bandpo-
larisation:

m=ny—mnj. (2.1.7)

Damit ist der wohl einfachste denkbare Rahmen aufgestellt, um im Zusammenspiel von ki-
netischer Energie, Kristallstruktur, Pauli-Prinzip und Kopplungsstirke U/W magnetische
Phasen zu untersuchen, wobei W die Breite des freien Blochbandes ist,

2.2 Der Zweipol-Ansatz

Die zentrale Grofie in der Modellauswertung, die Einelektronen—Spektraldichte, 14t sich in
der Ortsdarstellung mit Wannieroperatoren definieren:

AQ(E) = % fd(z — 1) exp (—%E(t - t’)) <[c‘-6(t),c;-"a(t')]+> . (2.2.1)

-0

Thre Fouriertransformierte Agl (F) ist aus den Blochoperatoren ¢ kaundcza aufgebaut:

AP (E) = %%:exp(—-ik(m - R;)) AD(E)

= %jd(t—f) exp (—%E(t—t')) ([cka(t),cia(t’)]+> . (222)

Im Rahmen des sog. ,Quasiteilchen—-Konzeptes* [77, 78] wird nach einer anschaulichen
Beschreibung von Vielteilchensystemen gesucht. Diese Suche besteht im Prinzip darin, das
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System wechselwirkender Teilchen formal durch ein Gas von nicht wechselwirkenden ,,Quasi-
teilchen® zu ersetzen. In einem Gas freier Elektronen ist die Anzahl N, durch den Ausdruck

N, = 2N j dE f_(E) po(E) (2.2.3)

gegeben. Der Faktor 2 beriicksichtigt die Spinentartung, f-(E) ist die Fermifunktion:
f-(E) = [exp (B(E - ) + 17" . (2:2.4)

Auf das ,Quasiteilchen-Gas“ kann man die Beziehung (2.2.3) iibertragen, indem man sie
als Definitionsgleichung einer Quasiteilchen-Zustandsdichte po(E) (Quasiparticle Density of
States, QDOS) wechselwirkender Elektronen auffaft:

(o]
N.=NY j dE f_(E) po(E). (2.2.5)
7 —o0
Fiir die mittlere, spinabhingige Besetzungsdichte kann man nun auch schreiben:

—_— / dE f_(E) po(E) . (2.2.6)

Es gibt einen einfachen Zusammenhang zwischen A(I:‘)’(E) und p,(E) [77):
_1 (1)
pe(E) = Nh zk: Aka(E - K- (2.2.7)

Dabei wird das Spektraltheorem ausgenutzt [77). An p, und n, lassen sich die Phasen und
das Temperaturverhalten des Hubbard’schen Systems fiir einen umfassenden Modellparame-
terbereich diskutieren. Dazu mufl zunichst einmal eine méglichst gute Naherung fir A(’;C)r
gefunden werden. Dafiir hat sich die Momentenmethode als ein erfolgreiches Mittel bewé&hrt
[72, 73, 74]. Mit Hilfe von exakt berechenbaren, spektralen Momenten werden die Einteil-
chen—Anregungsenergien und spektralen Gewichte selbstkonsistent berechnet. Die Methode
geht in drei Schritten vor:

1) Es muf} versucht werden, die allgemeine Struktur von A(I:c): zu ,erraten, wobei man sich
von exakt geldsten Grenzfillen, wie z.B. dem Zweipunkt-Modell [79], spektralen Zerlegun-
gen oder Summenregeln leiten lassen kann, aber auch schlicht von physikalischer Intuition.
Hinweise gibt die der Glg. (1.3.6) analoge Lehmann-Darstellung der Spektraldichte:

A(E) = L35 (Bl 1Bm) [ (14 ) (E = (BamBw) . (228

n,m

An dieser liest man ab, daB nur solche Anregungsenergien méglich sind, bei denen dem System
ein Teilchen entweder hinzugefiigt oder entnommen wird. Bei verschwindender Blochband-
breite, W — 0, sind alle Elektronen lokalisiert. Ist Ty der Blochband—Schwerpunkt,

Ty = % / dEEpo(E) = + 3 e(k), (2.2.9)
2 P
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so sind nur Anregungen mit den Energien
E,—-E,=T, und E,-E, =T+ U (2.2.10)

moglich, je nachdem, ob ein zusitzliches (o)-,Testelektron® auf einen leeren Gitterplatz
trifft oder aber auf eine Stelle, die bereits mit einem (—o)-Teilchen besetzt ist. Andere Fille
schliefit das Pauli-Prinzip aus.

Bei endlichem W erméglicht das Hopping der itineranten Bandelektronen eine Anderung
der Anzahl doppelt besetzter Gitterstellen; bei Hinzufiigen des Testteilchens eréffnen sich
deshalb weit mehr ,Anregungskanile“, die bei den Energien

E,-E,=Ty+d-U, dganzzahlig, (2:2.11)

liegen. Al )(E) mufl demnach aus vielen, durch U separierten Peaks bestehen. Man kann
erwarten, (fa,ﬁ es neben den Hauptstrukturen bei Ty und Tp + U umso weniger ,Satelliten-
peaks“ mit grofien Werten von d gibt, je grofer die Coulombabstoflung und je kleiner das
Hopping—Matrixelement sind. Das ist physikalisch einsehbar, weil sich das System in der
Tendenz, seine freie Energie zu minimieren, gegen grofie Energieinderungen strdubt. Harris
und Lange konnten zeigen [80], daB bereits die spektralen Gewichte der Strukturen von der
Ordnung d = 2 bzw. d = —1 mit dem Faktor (W/U)* skalieren und gréfiere Betrige von
d zu noch hdheren Potenzen fiihren. So sollte im Bereich moderater bis starker Kopplung,
U/w21, A(l)(E) von lediglich zwei Peaks dominiert sein [81]. Dieser Sachverhalt kommt in
dem ,,ZwelpoT—Ansatz“ der k- a,bhanglgen Einelektronen—Spektraldichte zum Ausdruck:

A (B) = hZaj,(k)é(E-— Ejo(K) + ). (2.2.12)
i=1

Die Gewichtsfaktoren aj, und die Quasiteilchen-Energien E;, sind freie, noch zu bestim-
mende Parameter. Der Einfachheit halber wird eine mogliche Quasiteilchen-Dadmpfung ver-
nachlissigt, so daB wegen der dann reellen E;, auch die Einteilchen—Selbstenergie reell sein
wird. Wiirde man die Lebensdauereffekte der Quasiteilchen beriicksichtigen, hdtte man an-
stelle der 6—Peaks im Ansatz (2.2.12) eher Lorentzkurven zu erwarten. — An dieser Stelle
soll nicht unerwihnt bleiben, dafl die durch die kinetische Energie im Ortsraum bedingte Un-
bestimmtheit zu einem , Ausschmieren® der Peaks fiihrt. Die ortsabhdngige Spektraldichte
Aga (E) besteht somit aus ,Bindern“, deren Breite durch die maximale Hopping—Energie T};
gegeben wird. Im k-Raum verschwindet natiirlich diese Unbestimmtheit, da mit k auch die
kinetische Energie festgelegt ist. — Gleichung (2.2.12) sollte also einen recht realistischen
Ansatz fiir die Spektraldichte des Hubbard-Modells darstellen.

2) Im zweiten Schritt der Momentenmethode wird iiber die unbekannten Groflen in
(2.2.12) Agl sogenannten ,spektralen Momenten“ M ](;;) des Hubbard-Modells angepafit.

Dabei nutzt man die Tatsache aus, daf es fiir ME? zwei dquivalente Ausdriicke gibt [81].

Einerseits gilt, unabhingig vom gesuchten A2)=

M = —Zexp(-—zk (Ri- R)MI )|, 0rn=0,1,2,...,  (22.13)

ijo

mit dem ortsabhangigen Moment der Ordnung n:

WPt~ {[(5D) e+ (ndYe].).

0< p <n . (2.2.14)
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Die Heisenberg’sche Bewegungsgleichung,

ih%C(t} = [C,H]_ (1), (2.2.15)
macht aus den Zeitableitungen in (2.2.14) fiir gleiche Zeiten Vielfachkommutatoren [69]:
MP@=1t)= (M...[[ci,,H]_,H]_,...,H]:,l o H [ H )] ] ) . (2.2.16)
(ﬂ.—p;—f&ch p—fach

Andererseits 148t sich in (2.2.14) auch eine Fouriertransformation nach der Energie durch-
fiihren, wobei die Zeitableitungen zuletzt beriicksichtigt werden diirfen. Das Resultat wird
in (2.2.13) eingesetzt und liefert fiir ¢ = ¢’ unmittelbar:

M = / dEE™ A)(E). (2.2.17)

Diese ebenfalls exakte Relation stellt die Verbindung zu der Spektraldichte her. Jede Néhe-
rung an die Einteilchen—Spektralfunktion kann gestestet, jeder Ansatz fiir A(kl?r ausgefiihrt
werden, wenn man die rechte Seite von (2.2.17) mit den Momenten vergleicht, die man
aus (2.2.16) erhalten und gemiB (2.2.13) in den Impulsraum zuriicktransformiert hat. Der
Zweipol-Ansatz in (2.2.12) erfordert fiir die Bestimmung seiner vier unbekannten Grofien die
ersten vier spektralen Momente:

© _
M, = L

M,(:: = ek)-p+Un_e,
M(? = [e(k) — u)* + 2Un_, [e(k) — p] + Un_, ,
MY = [e(k) - pl® +3Un_, [e(k) - u)*
+ U?[2n_, +n2, [e(k) — p]
+ Uln_g(l=n_g)(Bg_, — 1) +U%n_, . (2.2.18)

Es wurde Translationssymmetrie des Gitters angenommen, wie in (2.1.6). Ein ganz we-
sentlicher Vorteil dieses Verfahrens liegt in seinem nicht stérungstheoretischen Charakter
begriindet, so daB sich seine Anwendbarkeit besonders auf Systeme mit moglichem Pha-
seniibergang empfiehlt. Die Berechnung aller Momente ist jedoch wegen der mit hoherer
Ordnung rasch kompliziert werdenden Ausdriicke zuletzt recht miihselig.

Fiir die beiden Strukturen des Einteilchen—Spektrums lassen sich nunmehr die Quasiteil-
chen—Energien E 3,(k),

E3 20(F) +U +e(k))

1
2
1
:{: —_—

(B-
[ +U- E(k)) +4Un_, (e(k) - By_,), (2219)
(12)

Des

und die spektralen Gewichte o

(1) _ Elg(k)—Bk_a - U(l—n_,,)
ka’ Ela’(k) Ega(k) !
o Bp_, +U(1-n-g) - Eza(k)

off) = ROy (2.2.20)

angeben:




2.2. DER ZWEIPOL-ANSATZ 97

Aus (2.2.12) wird nach einigen Umformungen der neue, explizite Ausdruck fiir die Ein-
elektronen—Spektraldichte gewonnen:

AL (B) =16 (E + p - e(k) - Z,(k, E)) ; (2.2.21)

diese Funktion unterscheidet sich von der des freien Systems durch die (reelle) Einteilchen—
Selbstenergie:

S, (k,E)=U Eri By, 9.2.22
yE)=Un_, 2,
o E+p-B,_-U(l—n_,) (2.2.22)
Die sog. ,Bandkorrektur® Bk—a’ die im vierten Moment MSJ auftritt,
s w
B,_, =B+ B, (2.2.23)

fafit hohere Gleichzeit—Korrelationsfunktionen zusammen und mufi noch bestimmt werden.
Doch 148t sich ihre Bedeutung fiir eine eventuelle magnetische Ordnung bereits grob einschit-
zen. B( ) ist spin-, jedoch nicht k-abhingig:

n_o(1-n_,)(BY) -Tp) = Z Ty (cfocia(2ni — 1)) (2.2.24)

i,y=1
i

bei Bgﬂ dagegen ist auch eine Abhingigkeit vom Wellenvektor festzustellen:

n_g(1-n_,)BY") = Z i Fij—o exp (—ik - (R — R;)) . (2.2.25)
f,i=1
(i)

Offensichtlich verschwindet ng , wenn beziiglich k in der Brillouin-Zone gemittelt wird:
w
7 ZB( ) =0 (2.2.26)

den Schwerpunkt der Quasiteilchenbéinder kann Bgi daher nicht verindern, wegen ihrer k-
Abhéangigkeit jedoch deren Breite beeinflussen. Sie ist dafiir verantwortlich, daB sich ein ge-
wisses U~abhéngiges ,Gap“ in der QDOS bei kleiner werdender Kopplungsstéirke (U/W $0.8)
schlieft. F;;_, ist die Abkiirzung fiir:
F‘ij—o' = (ni—ﬁnj—a) - nz—a
- (cj’a j‘_ac t,c,c,> (cj’,cj’_dcj,acw> . (2.2.27)

Eine Spinabhingigkeit ist in den beiden letzten Termen nicht vorhanden und in der Dich-

tekorrelation (n'-_anj__o.> -n?
Molekularfeld-Entkopplung zum Verschwinden gebracht werden. Der Einflul der Elektro-
nenspins auf die Bandbreiten-Korrektur ist demnach so gering, dafl diese Gréfle in stark

korrelierten Systemen vernachlissigt werden kann [72, 73, 74].

» nur schwach ausgeprigt; dort kann sie mit einer einfachen

Besondere Beachtung verdient dagegen die Grofie B(_'i), die eine spinabhédngige Verschie-
bung der Bandschwerpunkte bewirkt und fiir spontane ferromagnetische Ordnung daher von



28 KAPITEL 2. AES UND APS AM NICHT ENTARTETEN SYSTEM

entscheidender Wichtigkeit ist. Dies soll im Zusammenhang mit dem abschlieflenden Schritt
der Momentenmethode etwas ausfiihrlicher diskutiert werden.

3) Die letzte Stufe ist die Herstellung der Selbstkonsistenz zwischen den Quasiteilchen-
grofen und den Modellparametern. Dieses — durchaus nichttriviale — Vorhaben gelingt, weil
alle hoheren Korrelationsfunktionen in By, _, auf die Einelektronen-Spektraldichte zurtickfiihr-
bar sind, was fiir die spinabhéngige Bandverschiebung sogar exakt moglich ist:

n_, (1 - n_,,) B(_S‘,) =
% > (e(k) - To) /dE f-(E) {% (E —e(k)) - 1] AD (B-p). (22.28)
k 0

Der Beweis [82] fiir Glg. (2.2.28) sei hier kurz skizziert. Laut Spektraltheorem [77] gilt:

(co(®)ej—o(t)) ey = % / dEe~*Et-")5_(E)A) (E) (2.2.29)

t=t’
Die Anwendung des Operators iﬁ% und anschlieBendes Setzen von t = t liefern einerseits:

0 (.

i (c.--a(t)c,-_a(z'))l = % / dEEf_(E)AS) (E), (2.2.30)

t=

und andererseits, aufgrund der Bewegungsgleichung (2.2.15):

w6, eioth) =

i=t

Y (T - wa) (et ,ej0) + U et ociomic) - (2.2.31)
z

Man kann nun die Glgn. (2.2.30) und (2.2.31) zusammensetzen und den Erwartungswert
(6fy¢;s ) durch die Spektraldichte im k-Raum ausdricken:

[e.e]
& SR BB (1 - sy / dE f_(E)AD (E)+U (¢t cimomis) =
ki —co

Ao 5t j dE f_(E)EAD) (E). (2.2.32)
k T

Man multipliziert beide Seiten mit T;;/N, summiert iiber ¢ und j und stellt (2.2.32) um:

v
WZTQ' (C?-aci-ﬂnfﬂ’) =
]
1 i 1)
=S (k) def.(E)EAk_,(E)
E

1 ; , i
- Ty (Ta- pby) - etk (iR / dE f_(E)AY) (E). (2.2.33)
k il oo

1.
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Nutzt man neben Tj; = Tj; die Beziehung (2.1.2) aus, so 148t sich die Fouriertransformation
des Subtrahenden in (2.2.33) ausfithren; man erhilt:

N Z :--a Cj—gh ) =

1 (1) 1
ﬁ%f(k) /dEf_(E)Ak—U(E) 'E(E+# —E(k)) . (2.234)
Also ist gerade
n_g (1 _n—a)B(S) N Z |—cr J o w) (c;'i-—ocj—a )
l#J

= R’% ZE(k) /d.E f—(E)Agla(E) [% (E+p—e(k)) - ]_] , (2.2.35)
k —o0

wenn man auf den ersten Summanden auf der linken Seite von (2.2.35) die Beziehung
(2.2.34) anwendet und fiir den Term <c'-" c; ) nochmals das Spektraltheorem benutzt.

i—g“j—0

Die Behauptung (2.2.28) erhélt man nach der Substitution E + u — E.

Die Bedeutung der spinabhingigen Bandverschiebung 148t sich mit Hilfe von (2.2.21)
augenfillig demonstrieren. Wenn man die Bandbreiten-Korrektur vernachlissigt, gilt:

B,_, = BY) (2.2.36)

Via (2.2.7) ergibt sich mit Hilfe von (1.1.5) sowie (2.1.3) aus (2.2.21) und (2.2.22) ein einfacher
Ausdruck fiir die QDOS:

P-o(E) Po(E = Z_,(E — )

E - BY)
po | E-Un, - . (2.2.37)
( ’ E—BLS’—U(l—n.,))

Das mit den Beziehungen (2.2.21), (2.2.28), (2.2.37), (2.2.22) und (2.2.36), sowie
(2.2.4) und (2.2.6) gegebene System kann fiir alle Bandbesetzungen n, Kopplungsstirken
und Temperaturen selbstkonsistent gelost werden, wenn man po(E) vorgibt. Eine Losung mit
ny # n| bedeutet spontanen Ferromagnetismus!

In Abb. 2.2.a ist die Glg. (2.2.37) schematisch wiedergegeben. Die Einteilchen—Selbst-
energie weist eine Singularitit EY auf,

EQ =BS +Uu1-n,), (2.2.38)

die zu einer Aufspaltung des urspriinglichen Blochbandes in zwei getrennte Quasiteilchen—
Subbéinder fiihrt. Man nennt diese gelegentlich auch ,,Hubbard-Binder“. Die physikalische
Interpretation, die an gegebener Stelle noch vertieft wird, ist die, daf§ ein durch den Kristall
propagierendes Quasiteilchen zum unteren Subband gehort, wenn es vornehmlich iiber un-
besetzte Gitterplatze hiipft. Trifft es jedoch auf ein anderes, spinantiparalleles Teilchen,
entspricht das der Situation zweier miteinander wechselwirkender Elektronen, bei der es zur
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Abbildung 2.2.a: Schematische Darstellung der Beziehung (2.2.37).

CoulombabstoBfung U kommt. In einem solchen ProzeB hat man das Quasiteilchen daher
dem oberen Hubbard-Band zuzuordnen. Zur unmittelbaren Elektron-Elektron—Wechselwir-
kung kommt es vor allem im mehr als halb gefiillten System (n > 1). In diesem Falle gibt
es — unter der Voraussetzung realistischer Temperaturen — keine unbesetzten Pldtze. Die
Breite des Quasiteilchen—Gaps skaliert mit U, was auch an den Quasiteilchen-Energien, Glg.
(2.2.19), ablesbar ist.

Wenn sich die Singularitit EY verschiebt, dndert sich der Verlauf von E — X_, in Abb.
2.2.a. Das hat zur Folge, daf sich der Schwerpunkt des Quasiteilchen-Spektrums, das in
dem Teildiagramm links unten dargestellt ist, verlagert. Wenn eine selbstkonsistente fer-
romagnetische Losung vorliegt, dann gibt es unterschiedliche Singularitdten fiir jeden Spin,
EY # ES a), und demzufolge auch verschiedene Spinspektren. Weil diese natiirlich ein
gemeinsames chemisches Potential haben und das System dementsprechend mit Elektronen
bevélkert wird, ergibt sich eine Spinvorzugsrichtung und damit eine von Null verschiedene
Magnetisierung, Glgn. (2.1.7) und (2.2.6). Man kann zeigen [69], daB eine solche Situa-
tion nur dann moglich ist, wenn die Bandverschiebung fiir jeden Spin unterschiedliche Werte
annimmt; andernfalls existiert nur die paramagnetische Losung:

B® £ BY) «—  ni#n. (2.2.39)

Die Bandverschiebung fehlt in den Quasiteilchen—Energien der ersten Hubbard’schen Arbeit
[51); an deren Stelle tritt lediglich T, Glg. (2.2.9). Fiir normale Zustandsdichten wird keine
magnetische Losung gefunden. Im Grenzfall unendlich grofier Coulombabstofiung U — oo,
der Ferromagnetismus begiinstigen sollte, kann man diesen Sachverhalt leicht an Gleichung
(2.2.19) erkennen, wenn man dort Bj,_, gegen To ersetzt und von einem weniger als halb
gefiillten System n < 1 ausgeht. Dann ist nur das untere Quasiteilchen-Band besetzt und
hat einen spinunabhingigen Schwerpunkt T},:

1 1
Ty, = N Zk:Ela(k) = (1 - n—cr) N % €(k) + Ton-¢ =To .- (2‘2'40)
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In Zusammenhang mit Glg. (2.2.37) ist dies gleichbedeutend mit iibereinstimmenden QDOS,
ps = p-o oder Paramagnetismus.

Es fillt auf, dafl fiir jeden Wert von U/W ein Quasiteilchen-Gap existiert, insbesondere
schliet es sich nicht kontinuierlich mit abnehmender Kopplungsstirke, wie man dies vom
physikalischen Verstindnis her erwarten wiirde. Es verschwindet lediglich im Fall hebbarer
Singularitit, also bei -

T oder U=0.

Diesem im Hinblick auf magnetische Phaseniiberginge nicht gravierenden Manko schafft
die Bandbreiten-Korrektur Abhilfe. In den anschlieflend prisentierten Einquasiteilchen—

Spektren wurde BE:Q im Rahmen der Momentenmethode mit Hilfe einer tight-binding—

Niherung mitberiicksichtigt, um die Giiltigkeit der AES/APS-Theorie auch bei schwacher
Kopplung zu gewihrleisten und einen spéteren Vergleich mit dem Lander—-Modell zu ermégli-
chen. Ihre detaillierte Berechnung findet sich in [83] und soll hier nicht mehr im einzelnen
vorgefiihrt werden.

2.3 Die Einquasiteilchen—Zustandsdichte

Die im letzten Abschnitt entwickelte Theorie zum Hubbard-Modell ist fiir beliebige Tempera-
turen, mehrere Kopplungsstirken und Bandbesetzungen n mit der kirchturmartigen Bloch-
zustandsdichte ausgewertet. Letztere ist in (2.1.5) definiert. Auflerdem wurde mit (2.1.6)
Translationssymmetrie vorausgesetzt, so dafl nur noch der para— oder ferromagnetische Viel-
teilchenzustand diskutiert werden kann. Es stellt sich heraus, dafl die paramagnetische Phase
(rr=m = %n) stets eine mogliche mathematische Lésung ist, unabhingig von T', n, U/W
und pg. Doch erscheint innerhalb gewisser Parameterregionen eine zusitzliche ferromagneti-
sche Phase (n1 # n|), welche zwar stabiler als die paramagnetische Lésung, jedoch streng an
Bedingungen gebunden ist.

Fiir einen ferromagnetischen Grundzustand miissen die Kopplungsstirke, die Bandbeset-
zung und die Dichte an Lochern (2 — n) simultan kritische Werte iiberschreiten:

% > (%) L (2.3.1)
n > Nerit (2.3.2)
(2 - n) > (2 = n)cﬂ't . (2.3.3)

Die kritischen Werte héngen ihrerseits von der aktuellen Gitterstruktur, also von po(E), ab.
Diesen Teilbedingungen entsprechend ist die Auswertung gegliedert.

Im Bereich schwacher Kopplung (U < W) gibt es noch keinen Ferromagnetismus, denn
die erste Teilbedingung in (2.3.1) wird nicht erfiillt. Dieser Fall wird im oberen Teil (a)
der Abb. 2.3.a an der Quasiteilchen-Zustandsdichte fiir U/W = 0.3 mit drei verschiedenen
Werten der Bandbesetzung demonstriert. Hier ist die Kopplung noch zu schwach, um eine
spinabhéngige Bandverschiebung zu bewirken, und so gibt es in einem solchen System nur
die paramagnetische Phase. Dennoch fiihrt bereits eine derart kleine Coulomb-Kopplung zu
einer im Vergleich mit der freien (,,steeple”) Zustandsdichte bemerkenswert verzerrten QDOS.
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Abbildung 2.3.a: Die Quasiteilchen-Zustandsdichte in Abhingigkeit von der Energie. (a):
Schwach gekoppeltes, paramagnetisches Elektronensystem (U/W =03) bei T =0 fiir drei
Werte der Bandbesetzung. (b): Stark korreliertes, paramagnetisches System bei verschiedenen
Temperaturen. Die Striche markieren das chemische Potential u. Die Einfigung in (a) zeigt
nochmals die BDOS des nicht wechselwirkenden Systems, identisch mit Abb. 2.l.a, zum
Vergleich.




2.3. DIE EINQUASITEILCHEN-ZUSTANDSDICHTE 33

Eine nennenswerte Temperaturabhingigkeit wird nicht gefunden, dafiir aber zeigt sich
eine starke Beeinflussung durch n. Die markante Einkerbung der QDOS bei etwa 1 eV
(n = 0.8, 1.0) bzw. bei 0.8 eV (n = 0.6) 148t bereits ahnen, daB sich bei groferem U/W
ein Quasiteilchen—Gap ausbilden wird. Im stark korrelierten System ist dies der Fall. Teilab-
bildung (b) zeigt das System in einer Kopplung von U/W = 2 und mit weniger als halber
Bandfiillung (n = 0.6). Nun ist die Situation so, wie sie in Abb. 2.2.a schon einmal skizziert
wurde. Typisch ist die Ausbildung zweier getrennter Quasiteilchen—Subbinder, deren Ab-
stand in der Groéfenordnung von U liegt. Die Unterstrukturen sind fiir jeden Spin (T oder |)
gleich. Es existiert also keine ferromagnetische Losung. Obwohl die Kopplungsstirke relativ
hoch ist, ja sogar beliebig groB gewihlt werden kann, stellt sich ausschliefllich Paramagne-
tismus ein. Das liegt daran, daB fiir eine asymmetrische BDOS po(E), wie sie hier zugrunde
gelegt ist, der kritische Wert von n bei etwa halber Bandfiillung (n..i; & 1) liegt [83], aber in
diesem Beispiel nicht erreicht wird. Die Forderung (2.3.1) ist also erfiillt, nicht jedoch (2.3.2).
Erwéhnenswert ist auch, dafi jede Substruktur deutlich schmaler ist, als das urspriingliche
Blochband. Erst die Summe der Breiten fiir jeweils eine Spinrichtung betrigt in etwa W.
Das dndert nichts an der Normierung aller Zustandsdichten, weil mit dem ,,Einschalten® der
Wechselwirkung gegeniiber dem freien System keine neuen Zustéinde hinzugekommen sind:

o0

j dE po(E) = / dEp(E)=1. (2.3.4)

—00

Die Erhaltung der Norm wird bereits durch das erste spektrale Moment M’(c) in (2.2.18)
gewihrleistet, wovon man sich durch Kombination von (2.2.17) und (2.2.7) mit (2.2.37) leicht
iiberzeugt.

Weil das Elektronensystem weniger als halb besetzt ist, liegt das chemische Potential
im Bereich des niederenergetischen Hubbard-Bandes. Mit steigender Temperatur verringert
es sich um einige 10 meV. Dies erklirt sich im wesentlichen aus dem Verhalten der Fermi-
Funktion und der Gestalt der QDOS. Bei T' = 1K ist f_(E) praktisch eine Stufenfunktion.
Dagegen verlduft sie bei hoher Temperatur flacher, so dafl auch die bei hdherer Energie
liegenden Zustinde des unteren Hubbard-Bandes besetzt werden, wo andere Werte der Zu-
standsdichte gegeben sind. Um die Erhaltung der Teilchenzahl (n = 0.6) zu garantieren, liegt
nun das chemische Potential entsprechend der geinderten Situation, — die Abhingigkeit
i = p(n,T) gehort zu den typischen Eigenschaften selbstkonsistenter Losungen. Doch ist die
Temperaturdynamik des ungeordneten Systems nur von geringem Interesse.

Ferromagnetismus wird in der Tat erst dann méglich, wenn alle drei Ungleichungen
(2.3.1) - (2.3.3) erfiillt werden. Hierzu muB einerseits ein mehr als halbgefiilltes Band vorlie-
gen (1 < neit < n), andererseits mufl U einen bestimmten kritischen Wert U, bei festem
W iberschreiten. U zeigt iiberdies eine schwache Abhingigkeit von n; die Erfahrung
zeigt, dafl die Coulombenergie stets in der Gréfienordnung der Blochbandbreite liegen sollte
(U = W), die hier und im folgenden auf 1 eV festgesetzt wird.

Die kritische Lochdichte fiihrt zu einer oberen Schranke von n. Teil (a) der Abb. 2.3.b
zeigt die Magnetisierung m als Funktion von n am Nullpunkt der Temperatur. Aus diesem
Diagramm ist bei jeweils festgehaltener Kopplungsstirke die mazimale Elektronenkonzen-
trationen, mithin die kritische Lochdichte ablesbar. Beim kleinsten Quotienten U/W ist
der gréfitméogliche Wert von n, der zu einer ferromagnetischen Lésung fiihrt, anhand von
m(T = 0) — 0 gegeben und liegt bei etwa 1.6, die kritische Lochdichte (2 — n)criy demnach
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Abbildung 2.3.b: (a): Die (T = 0)-Polarisation m = (nt) — (n)) in Abhdngigkeit von der
Bandfiillung n — zur BDOS in Abb. 2.1.a — fiir verschiedene Werte der Coulombkopp-
lung U/W. (b): spontane Magnetisierung als Funktion der Temperatur fir dret verschiedene
Bandfiillungen. Durchgezogene Linien: U/W = 2, der entsprechende Verlauf fir U/W = 10
ist strichpunktiert eingezeichnet.
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bei etwa 0.4. Sie sinkt monoton mit U/W, und man erkennt, daf die héchste Elektronendichte
in der Grenze unendlicher Kopplungsstarke bei einem Wert von ungefihr 1.8 ,sittigen* muf.
Die niedrigste kritische Lochdichte, die sich erreichen 148t, wenn man die BDOS gemi8 2.1.a
verwendet, liegt also bei etwa 0.2. Die grofite erreichbare Magnetisierung oder ferromagneti-
sche Sdttigung des Systems, (Mmqaz(T = 0)) = 2 — n, ist in der Region 1 < n < 1.4 bereits
dann anzutreffen, wenn nur mifig starke Kopplungen (U/W > 1.5) eingesetzt werden. Die-
ser Bereich an Elektronenkonzentrationen wichst mit U/W, im Grenzfall U — oo findet sich
gesittigter Ferromagnetismus sogar noch bei n = 1.7.

Ist n < ngris oder (2 — n) < (2 — n)erit, erscheint grundsdtzlich nur die paramagneti-
sche Phase. Aus dem so skizzierten Phasendiagramm wird nun das System bei zwei Kopp-
lungsstirken und drei Werten fiir die Bandbesetzung betrachtet.

Die im Teil (b) der Abb. 2.3.b gezeigten Magnetisierungskurven in Abhingigkeit von der
Temperatur dhneln bereits sehr dem Verhalten von in der Natur vorkommenden Systemen,
wie z.B. des typischen Bandferromagneten Ni [56]. Bei festem n, das die Bedingungen (2.3.1)
und (2.3.2) erfiillt, wichst die Curietemperatur T¢c mit der Kopplungsstirke und sittigt
jeweils bei einem endlichen Wert. Mit der hier verwendeten ,Kirchturm“~BDOS liegt der
maximal erreichbare Curiepunkt noch deutlich unter 1000 K. Auch dieses Resultat kommt
der Realitdt ziemlich nahe.

Der folgende Teil der Auswertung bezieht sich auf die mittlere Magnetisierungskurve bei
n = 1.4 und U/W = 2. In die Einteilchen-Selbstenergie gehen die spinabhidngigen Groflen
Bandbesetzung und Bandverschiebung unmittelbar ein, wie aus den Glgn. (2.2.23) und
(2.2.22) hervorgeht. Deshalb spiegelt sich das magnetische Verhalten des Systems direkt in
der Temperaturabhingigkeit der QDOS. In Abb. 2.3.c lassen sich drei verschiedene Einfliisse
elektronischer Korrelationen auf p,(E) ausmachen. Eine ihrer Wirkungen besteht in der Auf-
spaltung der QDOS in zwei Quasiteilchen—Subbidnder. Dies passiert bei allen Temperaturen
und Bandbesetzungen und bedeutet lingst noch keinen Ferromagnetismus, siche Abb. 2.3.a.
Die Kopplungsstirke darf nicht zu klein sein, sonst sorgt die Bandbreiten—Korrektur B}c ) in
der Selbstenergie fiir das Verschmelzen beider Strukturen. Der Abstand der Schwerpunkte
beider Subbinder betrigt in etwa U fiir jede Spinrichtung und &ndert sich kaum mit der
Temperatur.

Getrennte Quasiteilchen—-Subbinder darf man nicht mit der magnetischen ,,Austauschauf-
spaltung® verwechseln. Diese ist der zweite Effekt, den Elektronenkorrelationen verursachen.
Gemeint ist eine zusétzliche Verinderung der Breite einer jeden Unterstruktur, die es nur bei
Temperaturen unterhalb des Curiepunktes gibt (T < T¢). Die ,Spinaufspaltung® 1d8t sich
mit Hilfe der Quasiteilchen—Energien E 3,(k) definieren:

Aj(k) = Aj(k,T) := [E;y (k) = Ej1 (R)(T) - (2.3.5)

7 bezeichnet die nieder— bzw. hochenergetische Quasiteilchenstruktur (j = 1,2). A; betrigt
stets lediglich einige zehntel eV, wie man aus dem Teildiagramm (a) in 2.3.c abliest. Das
erklirt den ausgesprochen realistischen Wert fiir 7 in dieser Modellrechnung (T¢ = 501K),
im Gegensatz zu entsprechenden Resultaten des Stoner-Modells [73], bei dem die Bander
starr und in der Breite unverindert gegeneinander verschoben sind, was im allgemeinen zu
Curietemperaturen fiihrt; die mindestens eine Gréflenordnung zu hoch liegen.

Die Fliche unter p,(E) ist fiir jede Temperatur und jeden Spin aufgrund der Normierung
der Dichten gleich, [Glg. (2.3.4)]. Weil das System aber entsprechend dem chemischen Poten-
tial u mit Elektronen besetzt wird, stehen fiir jede Spinsorte unterschiedlich viele Zustinde zur
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Abbildung 2.3.c: Die QDOS’ als Funktion der Energie des stark korrelierten, ferromagne-
tischen Elektronensystems bei verschiedenen Temperaturen; (a): unterhalb der Curietempe-
ratur von To = 501K, (b): oberhalb Tc. Die oberen Bildhilften zeigen jeweils die T-, die
unteren die | -Zustandsdichten.
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Verfiigung [Glg. (2.2.6)]. Also resultiert daraus ein magnetisches Moment, z.B. fir T = 1K
(strichpunktierte Linien). Wie man Abb. 2.3.b entnehmen kann, sittigt das System am
Nullpunkt der Temperatur, d.h. (n|) = 0.4, und (n{) = 1.0. Das bedeutet auch, daB jeder
Gitterplatz mit einem Spin-T-Quasiteilchen besetzt ist; das obere [-Subband liegt darum
vollkommen unterhalb von u. Die Lochdichte von 0.6 pro Gitterplatz ist vollstindig spin—1-
polarisiert. Da es fiir ein Spin—|-Elektron keine Moglichkeit gibt, einen leeren Gitterplatz zu
finden, mufl das untere |-Quasiteilchen—-Subband verschwinden, siehe Abb. 2.3.c.

Was passiert mit der QDOS, wenn sich die Temperatur dndert? Mit steigender Tempe-
ratur gleichen sich die Fldchen unter einer jeden Substruktur beider Spinrichtungen einander
an. Das magnetische Moment muf also sinken, und bei T = 501K ist es offensichtlich gerade
verschwunden — die Curietemperatur ist nun erreicht. Die Fldchenstiicke unter den QDOS’
skalieren im stark gekoppelten System grob mit den spektralen Gewichtsfaktoren,

Cila(k) X Q1 ~ 1- N_g,

ax(k) = ayp=n_q; (2.3.6)

nur bei schwachen bis moderaten Kopplungen ergibt sich eine ausgepréigte k—Abhingigkeit.

Hier liegt ein wesentlich feinerer Mechanismus vor, der fiir eine magnetische Ordnung
im Hubbard-System sorgt, als die einfache Verschiebung undeformierter Binder in der Sto-
ner’schen Ndherung. Erwidhnenswert ist auch die teilweise Umkehrung der Austauschauf-
spaltung Aj;(k, E) bei ein und demselben k. Offenbar liegen einige Zustinde der Minoritit
(o =) energetisch unterhalb der Majoritit; k-aufgeléste Photoemissionsexperimente an
Ni liefern deutliche Hinweise darauf, dafl es eine solche Situation an gewissen Punkten der
Brillouin-Zone tatséchlich gibt [56, 57, 84, 85, 86].

Der dritte Korrelationseffekt betrifft alle Bandbreiten gemeinsam; alle Quasiteilchen—
Strukturen sind bei geniigend groBer Coulombenergie (U > W) schmaler als das urspriingliche
Blochband. Das chemische Potential dndert sich iiber alle Temperaturen hinweg kaum, und
jenseits des Curiepunktes (T' > T¢) zeigen die QDOS eine relativ geringe, gleichférmige
Verschiebung zu héheren Energien. Die drei letztgenannten Eigenschaften konnten bereits
am reinen Paramagneten (n = 0.6) beobachtet werden [Teil (b) in Abb. 2.3.a].

Hiermit finden Entwurf und Auswertung der Einteilchentheorie einen vorldufigen Ab-
schluf. Im Hinblick auf die spitere Diskussion von Zweiteilchen—Spektren erscheint auch
noch eine andere Klassifizierung der Korrelationen sinnvoll.

Die Kollektivphdnomene, Phaseniibergdnge bzw. von der Temperatur abhdngigen Verin-
derungen in den Einquasiteilchen-Subbindern kommen durch das Elektronensystem als Gan-
zes zustande; die sie verursachenden Korrelationen sollen im folgenden als indirekt bezeichnet
werden. Indirekte Korrelationen lassen sich gewissermafien ,ausschalten®, indem das System
vollstindig von Elektronen besetzt oder ganz von ihnen entleert wird.

Mit der direkten Korrelation soll dagegen die unmittelbare, im Rahmen der hier benutzten
Modelle auch lokal oder intraatomar genannte Teilchen—Teilchen—Wechselwirkung gemeint
sein. Direkte Korrelationen treten nur in freien Systemen nicht auf.

Bei der im folgenden Abschnitt dargelegten AES—/APS-Theorie, bei der letztlich konkrete
Intensititen interessieren, wird p,(E) als Input-Gréfie gebraucht. Die QDOS ist deshalb die
Verbindung zwischen Vielteilchenphdnomenen und Zweiteilchen—Spektroskopie.
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2.4 Zweiquasiteilchén—Spektroskopie

Teilweise gefiillte Systeme zeigen in wichtigen Einteilchengréfien eine mehr oder weniger deut-
liche Temperaturabhingigkeit. Entsprechendes 1dBt sich natiirlich auch den Spektroskopien
AES und APS unterstellen. Ein sehr allgemeines Resultat wurde bereits mit der ,thermo-
dynamischen Konversion“ der Zweiteilchen—Spektraldichte, s. Glgn. (1.3.16) und (1.3.17)
zu AE- und AP-Intensititen erhalten; ein Temperatureffekt ist demnach in der Uberschnei-
dung der hochenergetischen AE- mit der niederenergetischen AP-Linienform zu sehen. Das
kann aber nicht die einzige Information sein, nachdem doch gerade in der QDOS para— und
ferromagnetische Phasen unterschieden werden kénnen. Die weit wichtigere T-Dynamik hat
man von A®)(E) selbst zu erwarten.

Die entscheidende Prigung der Einteilchentheorie der letzten Abschnitte war die a priori-
Information iiber die Spektraldichte des Hubbard—Modells; sie hat zum Zweipol-Ansatz mo-
tiviert. Ein dhnliches Vorhaben mit der Zweiteilchen—Spektraldichte stéft jedoch rasch an
ernstzunehmende technische Grenzen.

Geht man von der QDOS des stark korrelierten Systems aus, so miissen durch den zentra-
len AP—(AE-)ProzeB zwei Quasiteilchen erzeugt (vernichtet) werden, von denen eines dem
Quasiteilchen—Subband (jo) angehort, das andere dagegen dem (j'¢’). Demnach sind die
vier Kombinationen

(a): [11-11],(b): [11-21],(c): [21-11),(d): [21-21]

moglich, und auf der Energieachse sind vier nicht notwendig voneinander getrennte Struktu-
ren von A(®) zu erwarten. So haben die iiberkreuzten* Kombinationen (b) und (c) iiberlap-
pende Energieintervalle, wie Abb. 2.3.c erkennen lifit. In Analogie zur Einteilchentheorie
kénnte man also an einen Vierpol-Ansatz an A(®)(E) denken, in welchem mit der Momen-
tenmethode vier spektrale Gewichtsfaktoren und Anregungsenergien zu ermitteln wéren.

Doch ist bereits an der einfachen Einteilchen—Spektraldichte aufgefallen, dafl die spek-
tralen Momente mit wachsender Ordnung rasch kompliziert werden. Hier nun wiirde man
deren acht bendtigen, noch dazu an einer hdheren Spektralfunktion, wobei nicht einmal
Quasiteilchen-Dampfung beriicksichtigt wire. Die Aufstellung eines Selbstkonsistenz—Glei-
chungssystems im dritten Schritt der Momentenmethode ist zwar mathematisch mdglich,
diirfte aber aufgrund der mit den spektralen Momenten entstandenen héheren Korrelations-
funktionen, die wiederum auf die urspriingliche Zweiteilchen-Spektraldichte zuriickgefiihrt
werden miissen, insgesamt am technischen Aufwand scheitern.

Auch die Orientierung am Lander-Modell ist kein iiberzeugender Ausgangspunkt fiir eine
Zweiquasiteilchen—-Theorie, wie schon durch die einleitenden Abschnitte nahegelegt wird. So
soll im folgenden eine Berechnung vorgestellt werden, welche zwar ohne Approximationen
nicht auskommt, gleichwohl fiir alle Temperaturen, Coulombenergien und Bandbesetzungen
niherungsweise giiltig sein diirfte. Sie fiihrt zu einem iiberraschend einfachen Ausdruck fiir
die Zweiteilchen-Spektraldichte, deren wesentlicher Input die Einteilchengréfien p,(E) und
ng sind.

Ausgangspunkt ist der elementare AnregungsprozeB fiir AES oder APS. Wegen der lo-
kalen Anregung im s-Band-Hubbard-System schreibt das Pauli-Prinzip vor, daB die beiden
Teilchen (Locher) antiparallelen Spin haben miissen. Die Zweiteilchen-Spektralfunktion hat
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deshalb die einfache Gestalt: .

AP(E) = [ d(t - 1') exp (%E(t - t')) e ([(eimotir) O (et ) )Y - 24)

-0

Die fiir die Beriicksichtigung der T-Abhingigkeit zur Anwendung gelangende Diagramm-
technik nach Matsubara [63, 78, 87] liefert keine direkte Information iiber die Spektraldichte
oder die ihr Zquivalente retardierte oder avancierte Greenfunktion, sondern zunéchst iiber
die Zweielektronen—Matsubarafunktion é(2)(q, Ey):

18 .
G (q, Eo) = %kz: /dr exp (%Eg'r) <ck.—a(T)cq-kg(T)CE—PU(O)CE—U(O)> . (24.2)
WPo

Doch kann man die durch eine einfache Ersetzung des Energiearguments,
iEq — E 4407,

erzielbare formale Ubereinstimmung der Spektraldarstellungen der Matsubara—und der retar-
dierten Greenfunktion [78] ausnutzen. Dadurch 18t sich G(*)(q, Eo) zuletzt in die retardierte

Greenfunktion GS; ) transformieren und die gesuchte Zweielektronen-Spektralfunktion aus der
folgenden Beziehung erhalten:

A®(E) = _% Y s{6PE+ioh} . (2.4.3)
q

Da die Matsubara—Methode von rein imaginiren Zeiten ausgeht, aber mit der reellen Gréfie
T = it arbeitet, stehen die Konstruktionsoperatoren in modifizierter Heisenberg-Darstellung:

¢(7) = exp (%Hr) ¢(0) exp (-—%HT) y (2.4.4)
und wegen der Periodizitit der Matsubarafunktion ist ihr Energieargument diskretisiert:
Ey = 21’10% , 7o ganzzahlig . (2.4.5)

Bei APS oder AES werden Fermionenpaare erzeugt oder vernichtet; Ep ist also die Matsu-
baraenergie fiir Bosonen.

Diagramme fiir den Erwartungswert in (2.4.2) haben eine allgemeine Struktur, wie sie in
Abb. 2.4.a gezeigt ist. Typisch sind die vier externen Linien, die Einteilchen-Matsubara-
funktionen bedeuten; E, bzw. E, sind somit Fermionen-Matsubaraenergien:

Eip= %(2111,2 +1). (2.4.6)

Ein Diagramm n—ter Ordnung besteht aus n Vertizes (gestrichelte Linien) und (2n + 2)
Propagatoren (durchgezogene Linien) [78] [Abb. 2.4.b]. Sie wird auf folgende Art und Weise
in eine konkrete Funktion in Abhingigkeit von Wellenzahl, Energie und Spin iibersetzt:

(1) Zu jedem Vertex gehort ein Faktor E_’%U‘ Impuls und Energie bleiben erhalten.

An jedem Vertexpunkt gilt Spinerhaltung; die Spinabhéngigkeit von G@)(q, Eq) ist hier nur
formal. Eg, Ej, ... sind Fermionen-Matsubaraenergien [Glg. (2.4.6)].



40 KAPITEL 2. AES UND APS AM NICHT ENTARTETEN SYSTEM

Abbildung 2.4.a: Das allgemeine Diagramm der Zweiteilchen—-Matsubarafunktion fir das
Einband-System.

= (hZB)_l U 8IE|‘+F:‘.I. E;En8k+l.m+n

P

l !
k.E n.E

Abbildung 2.4.b: Das allgemeine Vertezdiagramm.

(2) Einfache Propagatoren tragen mit der freien Einteilchen—Matsubarafunktion bei:

h
iBp, —e(k:) +p’

GS) ki, Ei) = (2.4.7)

mit einem zusdtzlichen Faktor ezp (%Ekﬂ'*'), falls der Propagator am selben Vertex beginnt
und endet.

(3) Uber alle ,inneren“ Wellenzahlen k; bzw. Energien Eg einschliefllich E;; bzw. k,
ist zu summieren, aufler iiber ¢ und Ej.

(4) Geschlossene Schleifen von der Anzahl § erhalten den zusitzlichen Faktor -(]}B;:

Man kénnte nun den Ausdruck G(?)(gq, Eq) approximieren, indem man alle Diagramme
der Art wie in Abb. 2.4.a bis zu einer endlichen Ordnung zusammenfafit. Das wiirde kon-
ventioneller Stérungstheorie entsprechen. Es bietet sich jedoch die Moglichkeit, die direkten
Korrelationen zwischen den Teilchen im Endzustand exakt zu beriicksichtigen, indem man alle
fiir den Zweiteilchen—Prozef relevanten Beitrige in einer unendlichen geometrischen Teilreihe
aufsummiert.
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Zu diesem Zweck sei ein sogenannter ,Vertexpart“eingefiihrt. Es ist der Teil eines Dia-
gramms mit zwei Anschliissen fiir weitere Propagatoren. Abb. 2.4.c zeigt drei Beispiele. Ein
Vertexpart wird yirreduzibel“ genannt, wenn es unmoglich ist, von diesem ein Selbstenergie-
diagramm einer Einteilchen-Funktion abzuspalten.  Das ist in den Beispielen (a) und (b)

S

(a) (b) (c)

Abbildung 2.4.c: Einfache Diagramme des Vertezparts.

der Fall, bei (c) dagegen nicht; dieses Diagramm ist reduzibel. Die Abb. 2.4.d zeigt efne
Vertexfunktion, die man sich aus allen irreduziblen Vertexparts aufgebaut denken mu8.

(q-kKEDT

(qE,) <=> T (qE;; kE))

(kKE-E)) !

Abbildung 2.4.d: Die allgemeine diagrammatische Darstellung der Vertezfunktion.

G'g ) 148t sich mit Hilfe der Vertexfunktion I'(gEo; kE;) darstellen, wie in Abb. 2.4.e
gezeigt ist.

Indem man ég) nun ausschlieBlich aus irreduziblen Diagrammen zusammensetzt, ist
zunichst nirgendwo ein Selbstenergieanteil enthalten, mit welchem man Streuprozessen zwi-
schen den Elektronen oder Léchern im Endzustand Rechnung tragen kann. Dies kann in ap-
proximativer Weise dadurch geschehen, daB man alle freien Einteilchen-Linien durch ,,volle®
(,angekleidete“) Propagatoren, d.h. durch die Einteilchen-Matsubarafunktionen des wech-
selwirkenden Systems ersetzt. Indirekte Korrelationen, die im Rahmen des Hubbard-Modells
bereits mit Hilfe der Einteilchen-Selbstenergie erfafit sind, werden dadurch beriicksichtigt.
Durch diese Modifikation in der Matsubaratechnik verliert das Resultat von Kadanoff, nach
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G\ ,(E)

a(zn( Q.E,) =

G.\(E-E) T( qE;; kE))

Abbildung 2.4.e: Die diagrammatische Darstellung der angekleideten Zweiteilchen-
Matsubarafunktion durch die Vertezfunktion.

dem fiir die Berechnung von Zweiteilchen-Zustandsdichten kleine Elektronen— oder Lochkon-
zentrationen giinstig sind [66], fiir das hier angestrebte Ziel seine Relevanz.

_Die eigentliche diagrammatische Entwicklung besteht in der néherungsweisen Zerlegung
der Vertexfunktion in , Leiterdiagramme® (ladder approximation, LA). Das wird in der ersten
Zeile der Abb. 2.4.f demonstriert.

' L@ +U> + ul Ul .

direkte indirekte Korrelationen

Abbildung 2.4.f: Die ,modifizierte Leiterapprozimation an der Vertezfunktion, Ref. [14].
Ihre Modifikation besteht in der Verwendung voller statt freier Einteilchen—Propagatoren

Andere Diagramme, die dadurch entstehen, daB eine Propagatorlinie durch ein kompli-
zierteres Diagramm ersetzt wird, etwa in der Art, die in Abb. 2.4.c von Beispiel (2) nach (b)
fiihrt, erscheinen nicht, da solche Beitréige bereits implizit in den angekleideten Propagatoren
enthalten sind. Jeder Summand in der Entwicklung unterscheidet sich daher vom néchsten
nur durch einen Vertex und zwei angekleidete Einteilchen-Propagatoren. Die damit gegebene
unendliche geometrische Reihe, die in der zweiten Zeile zu einem geschlossenen Ausdruck zu-
sammengefaBt ist, summiert implizit wesentlich mehr Graphen auf, als durch eine explizite
Zerlegung der Vertexfunktion nach freien Propagatoren erreicht werden kann.

Die algebraische Ubersetzung des Diagramms in 2.4.e lautet, wobei die Regel (2) der
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Modifikation der LA entsprechend abzudndern ist:

1

- G(z)(Q:EO) ﬁﬁ N

=S GW(g - k, Ey) GOk, Eo — Er) - I(qEoi kEy).  (24.8)
k,E,

Die modifizierte Leiterapproximation am Vertexpart [Abb. 2.4.f] liefert:

T'(gEo; kEl)
¥ = i}
1 s Y Z I(gEo; pE2) GY)(p, Eo — E2) GM(q - p, E2). (2.4.9)

PEz

Auf der rechten Seite erscheinen k und E; nicht; das ist eine Folge der Unabhéingigkeit des
Coulombmatrixelementes U von der Wellenzahl. Die Zweiteilchen—Selbstenergie 1dfit sich an
(2.4.9) unmittelbar ablesen:

A(g, Eo) = ﬁg S Z G (p, Eo— E2) GP(g - p, Ez) (2.4.10)

und wegen (2.4.9) vereinfacht sich die Impuls— und Energieabhéngigkeit der Funktion I':
I'(gEo; kE1) = I'(q, Eo) . (2.4.11)
So kommt man schlielich zu:
I'(q,Eo) = 1+ UA(q, Eo) - T(g, Eo) . (2.4.12)

Die letzte Gleichung stellt man um:

1

I'(g, Eo) = T-UA(g.5)’ (2.4.13)
und erhalt durch Einsetzen in (2.4.8):
&y, By o F0) (2.4.14)

dies UA(q'rEO) -

Die Schliisselgrofie A(g, Eg) wird auch Polarisationspropagator genannt [78] und ist die ein-
fachste denkbare Zweiteilchen-Greenfunktion im wechselwirkenden System, diagrammatisch
dargestellt in Abb. 2.4.g.

Geschrieben mit ,nackten® Einteilchenpropagatoren fiihrt sie auf die Dichtekorrelation des
freien Systems, aus der bei 7' = 0 die bekannte Selbstfaltung der BDOS wird. In der hier ent-
wickelten Theorie ist das Lander-Modell also enthalten. Um den vollen Polarisationspropaga-
tor zu berechnen, geht man von der Spektraldarstellung der Einteilchen-Matsubarafunktion
aus:

% (1)( E')

GO (k; E;) = /dE’ ek —, (i=1,2). (2.4.15)

A( ) ist die Einelektronen-Spektraldichte, die bereits aus der Auswertung des Hubbard-
Modells bekannt ist. An dieser Stelle ist ein wichtiges Ziel der AES—/APS-Theorie im Grunde
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(q-pE)1
A(Q,E)) <=> (QqE,) (qE,)

(PEyE;)) ]

Abbildung 2.4.g: Der Polarisationspropagator.

erreicht: die Zuriickfiilhrung der Zweiteilchen-Spektraldichte auf ein Funktional von Einelek-
tronengréfen. Einsetzen von (2.4.15) in (2.4.10) liefert:

(1) (E" Al (E")
A 1 gt —a  2q-po
A(q, Eo) = WN / f APE! bt (2.4.16)
D, E; —00
Fiir die Summation iiber E; bietet sich die allgemeine Beziehung (2.4.17) [63] an:
L. S F(iE;) = / Bt (E) (2.4.17)
hp 5 T orih 1+ exp ﬁE)

Wenn das Jordan’sche Lemma erfiillt ist, was in (2.4.16) sicher gegeben ist, 1dfit sich der
Integrationsweg C, der die Pole von F' auf der imaginiren Achse umschliefit, gegen die Kontur
C austauschen. Die Abbildung 2.4.h stellt dies schematisch dar. Im Innengebiet von C weist
der Integrand zwei Pole auf. Man hat auszufiihren:

I= 1,2de : ( _1, )-.1 ) (2.4.18)
2mih 2 1+exp(BE) \E+E'—-iEy/ E-E"

wofiir der Residuensatz liefert:

Y T
T R? \l+exp(BE") \E"+ E' -iEg

1 1
Ty exp (iBEo) exp (—BE") (iEu— B - E,,)} - (2.4.19)

Da Ej ein Bose-Quant ist [Glg. (2.4.5)], gilt exp(i8Ep) = 1. Also erhélt man mit 7,

% 4 m {1 - f_(.E'+ ‘LI,) - f—(E” + #‘)} ) (2'420)

ein Zwischenergebnis fiir A(q, Ep):

I =

. oo (1) n 4(1) "

1 +(EAglp,(E")

Ao B =y 2 [ pup T
p

(L= (B + ) - f-(E"+p) (2.4.21)
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Abbildung 2.4.h: Zur Integrationskontur in Gleichung (2.4.17) (aus Ref. [14]).

Auf der rechten Seite erscheinen Fermifunktionen. A(g, Ep) ist natiirlich eine Matsubarafunk-
tion wie G(2)(q, Ep). Die oben angekiindigte Transformation in die retardierte Greenfunktion
durch die Ersetzung iEg — E + 10T liefert:

2 (1) ' (1) 1"
1 Ap— (E'- P)Aq-pa(E - 1)
MaB-20)= g5 > j/dE’dE” o iy
P »

(1= f-(B) - f-(E") , (2.4.22)

wobei die Energieargumente den Glgn. (1.3.16) bzw. (1.3.17) entsprechend verdndert wurden.
Die Beziehung (2.4.22) lifit sich so noch nicht mit Hilfe der im letzten Abschnitt explizit
errechneten Einquasiteilchen—Zustandsdichte auswerten. Dazu ist als letztes noch die p—
Summation zu bearbeiten. Das betrifft den Ausdruck:

1
Kq(E',E") = o7 ; AD) (B - p) - AG) p, (E" - p)

1 o oy )
= > o(—i(k+p q)R‘)Ag)_a(E’—#)-AEL(E”—;:). (2.4.23)
ik,p

Die erste Zeile von Glg. (2.4.23) geht in die zweite in einfacher Weise iiber, indem man eine
Darstellung des Kronecker-Delta ausnutzt:

1 —-i(k - -R.‘
—_— FZe( (Fep-ayih) (2.4.24)

Man kann nun, anstatt wie auf der rechten Seite von Glg. (2.4.23) iiber alle Gitterpldtze
R; iiber alle ,Schalen® summieren, die ein herausgegriffenes Atom umgeben. A, sei der
Ortsvektor vom Ursprung (Ro = o) zu einem Atom in der n—ten Schale. Dann schreibt sich
Glg. (2.4.23) wie folgt:

Kq(E',B") = Y 04 ) ENI(E"). (2.4.25)
nAn
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Mit pf,")(E) ist die ,modifizierte* Quasiteilchen-Zustandsdichte definiert worden:

_ : (1)
pSN(E) = 7 %exp (—ik-An) A (E - 1), (2.4.26)

welche natiirlich fiir jedes der 2, Atome in der n—ten Schale die gleiche ist. Man kann einen
Strukturfaktor 4,(q) einfiihren,

Tn(q) = zl Y exp(ig-4.), 71(g) =1, (2.4.27)
n A,

und ihn im Ausdruck fiir K¢ verwenden:
Kq(E' E") = Y zavm(@)p 0 (E")p{™(E"). (2.4.28)
n

In Ubereinstimmung mit der tight-binding-N#herung fiir die elektronischen Uberlappinte-
grale T;; im Hubbard-Modell kann man annehmen, dal die Summanden in (2.4.28) mit
wachsendem Schalenradius |A,| sehr rasch kleiner werden. Deshalb sollte es geniigen, von
der n-Summation lediglich die ersten beiden Terme mit n = 0 und #» = 1 mitzunehmen:

Kq(E',E") % p_s(E")pe(E") + o* - (e(q) — To) p2)(E")p{(E") . (2.4.29)

o ist durch den Vergleich mit (2.4.28) direkt ersichtlich und beim Vorliegen einer konkreten
Kristallstruktur exakt angebbar:

1 5 1 21
e(q) = To 7 exp (ig - A1) e(q) -To aW
1

a*

(2.4.30)

die Konstante o ist mit der BDOS und der unteren Kante (o) des Blochbandes gegeben:

po(To — aW) = po(e(0)) = 0. (2.4.31)

Da die Theorie jedoch eher allgemein ausgewertet werden soll und hierfiir eine modellhafte
BDOS (2.1.5) verwendet wird, kann man a* ebenso gut als Korrekturfaktor auffassen. Er
soll die mit (2.4.29) gegeniiber (2.4.28) erfolgte Vernachlissigung héherer Terme kompensie-
ren. Das geschieht am Schluff durch die Anpassung von a* an die allgemeine Summenregel
(1.3.22) anhand fertiger AE- und AP-Spektren. p,(FE) ist die bereits errechnete QDOS. Fiir
die modifizierte Einquasiteilchen-Zustandsdichte wird noch der Ausdruck

pO(E) = ﬁ . (5(0)1__%) ; (e(k) — To) AL (E - ) (2.4.32)

bendtigt. Mit Hilfe des Resultates der Momentenmethode fiir Ag:(E), (2.2.21), 148t sich
(2.4.32) umformulieren:

p(E) = : y OB = Zo(k, B = ) = Tol 430 (B = ). (2.4.33)
k

Nk (e(o) - To
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In [83] wird gezeigt, daffi die Abhingigkeit vom Wellenvektor in den Einteilchengréfien
Yy(k, E — p) und Agl(E — 1) aufgrund der Relation

B™ (k) = B (e(k)), (2.4.34)

sowie der Glg. (2.2.21) ausschlieBlich in den Blochenergien steckt. Das gilt auch, wenn man
(2.4.33) mit (2.4.29) kombiniert und das Ergebnis in (2.4.22) einsetzt. Diese beiden letzten
Schritte sollen — der Ubersichtlichkeit halber abweichend von [83] — bei vernachldssigter
Bandbreiten—Korrektur vorgefiihrt werden. Die Einteilchen—Selbstenergie ist dann wegen
der Glgn. (2.2.23) und (2.2.22) k—unabhingig, daher vereinfacht sich die Beziehung (2.4.33)
zu:

1 i
ﬁ.(?(Q_)__T())Ek:(E—>:,,(JE—,u)—To)Af,iﬁff’,(E—:u)

E—%,(E—-p)-Tp
= o(E), 2.4.35
wobei fiir die zweite Zeile Glg. (2.2.7) angewandt wurde. Einsetzen von (2.4.35) in (2.4.29)
ergibt:

p{(E)

Il

KQ(EZE”) = p_o(E")ps(E")

‘_TO ! Jj " "
.(1+a*[£‘€((:))—_TO]2 (E'— Z_,(E") - To) (B" - Z,(E )—To)) . (2.4.36)

Wenn man (2.4.36) in (2.4.22) einsetzt, so bieten sich die Definition ¢(g) =: z und die
Anwendung des ,,po“—Tricks an, Glg. (2.1.3). Weil ferner A eine (retardierte) Zweiteilchen—
Greenfunktion ist, la83t sie sich in einen Real- und einen Imaginirteil zerlegen. Es gilt somit:

A(g,E—=2u) = A(z=¢(q); E—2p) = H(E;2)+iN(E;=2). (2.4.37)

Die Kramers—Kronig-Relation [63, 78] setzt diese beiden Teile zueinander in Beziehung:

N(E; 2)

m— 3 (2-4-38)

HiBz)= -—%I’/ dE'

—00

so dafl im Grunde nur die Kenntnis des Imaginérteils vonnéten ist. Mit N(E; z) ist abgekiirzt
worden:

N(E;2) =7+ (Do(E) + (2 - To)D1(E)) , (2.4.39)
mit der Faltungsfunktion Dq(F),

Do(F) = fda: p-o(z)ps(E—2z) (1= f-(2) - f-(E - 2)), (2.4.40)

und mit der Faltungskorrekturfunktion D;(E), welche direkt auf den zweiten Term in Glg.
(2.4.29) zuriickgeht:

[s.0}

Dy(E) = a* [ dzp(@)pf(E - 2) (1~ J-(2) - f-(E =) (2.4.41)

— 00
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AbschlieBend fehlt noch der Realteil von A, den man (2.4.38) entnimmt:

H(E;z)= - (Fo(E)+ (2 —To) F1(E)) ; (2.4.42)
die Funktionen Fo(E) und F;(E) bedeuten:

Foa(E) = / dE' 113 ‘(? : (2.4.43)

Der Zweiteilchen—Part der Theorie ist nun — im Rahmen des s-Band-Hubbard-Modells —
vollstindig, denn (2.4.3), (2.4.14) und (2.4.37) legen zusammen die Zweielektronen—Spektral-
funktion fest:

AD(E - 24) = :/ m{N 2 8@ =) —_gfg();fiugf‘)}
L . LiEiEs
T T / TR E; 2P + VN B 7) e

In der letzten Zeile wurde (2.1.3) angewandt. Wie man (2.4.39) und (2.4.42) entnimmt,
ist die z—Abhéngigkeit des Integranden nicht besonders kompliziert; da man in den meisten
Fillen die BDOS als Polygon angeben kann [Glg. (2.1.4)], ist das Integral in (2.4.44) sogar
analytisch ausfilhrbar. Wenn die Coulombabstofung verschwindet, vereinfacht sich (2.4.44)
wegen der Definition (2.2.9) des Blochband-Schwerpunktes zu:

AD(E - 24) =" Do (E) . (2.4.45)

Einerseits bedeutet Glg. (2.4.45), daf§ direkte Korrelationen erst dann zum Tragen kommen,
wenn die Zweiteilchen—Spektraldichte aus den Funktionen Dg 1(E) und Fp;(E) gebildet wird.
Andererseits erhilt man mit Glgn. (2.2.22), (2.2.37) und (2.4.40) fiir Do(E):

o (E)=E-o(E)=0

Do(E) [tz pBIE - ) (1~ () - f(E-2)) . (2446)

Fiir ein freies System am Nullpunkt der Temperatur reduziert sich A(®)(E — 2u) demnach
auf die Selbstfaltung des besetzten bzw. unbesetzten Teils der BDOS. Zusammen mit den
ythermodynamischen Konversionen“ (1.3.17) bzw. (1.3.16) und (1.3.18) liegen also die AE~
bzw. AP-Intensititen des Lander-Modells vor, und Do(E) kénnte man im gewissen Sinne
als Spektraldichte des Selbstfaltungsmodells auffassen.

Die Subbinder, aus denen das Einquasiteilchen-Spektrum besteht, sind bereits im vor-
angegangenen Abschnitt gezeigt worden. Wenn deren untere Kanten bei E;, liegen und ihre
Breiten mit W;, gegeben sind, so werden Do(E) und D;(E) lediglich in den Energiebereichen

Eir + Ej—cr SELE;+Wi+ -Ej-o' + Wj—cr ’ (iaj) = (1’2) ’ (2'4'47)
von Null verschieden sein. Eine Darstellung der §—Distribution,

1 £
Tzl 4 e?

=0 14§(c), (2.4.48)
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erkennt man im Integral in (2.4.44) wieder. Ist E aufierhalb der in (2.4.47) definierten Ener-
giebereiche, so gilt:

(N(E;2) = 0%) ,~» AD(E-2) = AP(E-2p),

h (o ]
ADE-2) = 2y [depo()8 1+ VH(E;2))
1 1— UFy(E) )
+ To ) .
U?lFl(En‘"’( UR(E) '
+: APS; —: AES, gemiB Glg. (1.3.13). (2.4.49)

Das ist die Spektraldichte des Satelliten. Sein tatsdchliches Auftreten hingt von dem Verhal-
ten der Hilberttransformierten Fo(F) und Fi(E) und damit implizit von allen Modellgréfien
ab. Die mittlere Zeile in (2.4.49) 1ifit im Argument der §-Distribution erkennen, dafi die
Kopplungsstirke den gréfiten EinfluB hat, dhnlich wie beim ,Cini-Satelliten® (1.2.14). Der
entscheidende Unterschied zum Resultat von Cini [48] besteht jedoch in der Dispersion der
Struktur, wie man in der dritten Zeile von (2.4.49) leicht sehen kann. Ursache dafiir ist
die Abhéngigkeit der Zweielektronen—Greenfunktion GE; ) vom Wellenvektor, iber den gemaf
Beziehung (2.4.3) summiert werden muf, um die Zweiteilchen—-Spektraldichte zu erhalten.

2.5 AES und APS am paramagnetischen Band

Die AES—/APS-Theorie soll fiir eine Auswahl von Modellparametern nunmehr konkret aus-
gewertet werden. Der Ausgangspunkt ist derselbe, wie bei der Berechnung der Einteilchen—
Spektren. Temperatur, chemisches Potential, Bandbesetzung und Kopplungstirke haben
selbstkonsistent die QDOS festgelegt. Sie bilden den ,Input® fir AG)(E — 2p).

Das schwach gekoppelte System (U/W = 0.3), erstmals vorgestellt in Teil (a) der Abb.
2.3.a, zeigt fiir keinen der Werte von n Ferromagnetismus. Die QDOS weist bereits deutliche
Verdnderungen mit der Bandbesetzung auf, ein Korrelationsgap gibt es aber noch nicht.

Abb. 2.5.a zeigt die entsprechenden AE- und AP-Intensitdten bei T = 0. Die zugrunde-
liegende Zweielektronen—Spektraldichte A)(E) ist fiir E < 2u negativ, fiir E > 2u dagegen
positiv. Die thermodynamischen Konversionsfaktoren v4gs und v4ps, mit denen man die
entsprechenden Linienformen gewinnt, sind am Nullpunkt der Temperatur einfache Sprung-
funktionen [Glg. (1.3.18)]. Also erscheint IAES(E —2u, T = 0K) ausschlieflich bei Energien
E-2u <0, I4PS(E-2u, T = 0K) dagegen im Bereich E — 2y > 0. Bezeichnet man mit E
bzw. Wy die untere Kante bzw. die Breite des paramagnetischen Quasiteilchenbandes, das
bei T' = 0 bis zu dem mit der Fermienergie zusammenfallenden chemischen Potential p besetzt
ist, so ist die Breite des AE-Spektrums durch 2(y — Ep) und die der AP-Linienform durch
2(Wo+ Eo — i) gegeben. Mit steigender Bandbesetzung wichst das integrierte AE-Spektrum
auf Kosten des AP—Anteils, weil sich g zu héheren Energien hin verschiebt. Die Gleichungen
(1.3.20) und (1.3.21) lassen dieses komplementére Verhalten beider totaler Intensitdten direkt
erkennen: -
IG8S = (nimy) (2.5.1)

IAPS = 1 —n+ (nn)) . (2.5.2)
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Abbildung 2.5.a: Die Auger Elektronen- und Auftrittspotential-Intensitdten als Funktion
der Energie fiir das schwach gekoppelte, paramagnetische Energieband; U/W = 0.3,T = 0.
Punktierte, strichpunktierte bzw. durchgezogene Linien gehéren zu Werten der Bandbesetzung
von jeweils n = 0.8, 0.6 bzw. 1.0; (a): berechnet mit der Zweiteilchen-Spektralfunktion, (b):
nach dem Modell der Selbstfaltung.



2.5. AES UND APS AM PARAMAGNETISCHEN BAND 51

Die Dichte-Dichte—Korrelation (n1n|) steigt im schwach gekoppelten System monoton mit n.
Zum Vergleich zeigt Teil (b) der Abb. 2.5.a die aus der einfachen Faltung Do, Glg. (2.4.40)
abgeleitete Intensitit I (Do(F)). Mit dem thermodynamischen Faktor v4gs bzw. v4ps aus
Glg. (1.3.18) erhilt man:

Ir=ok(Do) = +0 (£(E — 2u)) Do(E — 2u), (+: APS; - AES) . - (2.5.3)

Wie bereits im vorigen Abschnitt gesagt, liegt bei verschwindendem Coulombmatrixelement
mit Ir—ox (Do(E)) entsprechend der Beziehung (2.4.46) tatsichlich eine Selbstfaltung vor.
Do(E) 148t stets die direkte Korrelation zwischen den beiden angeregten Elektronen oder
Lochern auBer acht. Offensichtlich ist diese im System mit schwacher Kopplung noch nicht
bedeutsam, wie der Vergleich zwischen den Teilabbildungen (a) und (b) zeigt.

Die Spektren mit (Teil (a)) und ohne direkte Korrelation (Teil (b)) zeigen weitgehende
Ahnlichkeiten, woraus geschlossen werden kann, dafl das einfache Modell der Selbstfaltung
[16] die physikalische Situation bei nicht zu hoher Kopplungsstarke noch recht gut beschreibt.
In diesem Fall miifite die Entfaltung der AE- bzw. AP-Spektren zu recht zuverlédssigen
Aussagen iiber den besetzten bzw. unbesetzten Teil der QDOS fiihren. Man sollte aber nicht
vergessen, dafl die QDOS selbst grofe Unterschiede gegeniiber der freien Einelektronendichte
po( E) aufweisen kann [Teil (a) in Abb. 2.3.a].

Im Regime starker Kopplung hat sich die Situation drastisch geindert, da nun das
Einteilchen—Spektrum aus zwei Quasiteilchen-Subbindern zusammengesetzt ist, wie dies
Teil (b) der Abb. 2.3.a fiir das Beispiel (U/W =2, n = 0.6) veranschaulicht. Zus&tzli-
che Spinaufspaltung tritt bei weniger als halbgefiilltem Band (n < 1) noch nicht auf, so daf
Ferromagnetismus hier ausgeschlossen ist.

Die beiden Quasiteilchen-Subbdnder verursachen drei getrennte Unterstrukturen in der
Spektraldichte A(®)(E — 2u). Wie man aus (2.4.44) ersehen kann, miissen deren Energie-
bereiche mit denjenigen der Faltungsgréfie Do(E — 2u) zusammenfallen [Abb. 2.5.b, Teil

(a)].

Mit p; 2, seien die Substrukturen der QDOS, mit E; ; deren untere Kanten, und mit W2
deren Breiten bezeichnet. Der niederenergetische Part von Dg(FE) wird von den indirekten
Korrelationen des unteren Subbandes verursacht, das von der Faltung pj1 * p1| festgelegt
wird. Thr gehért der Energiebereich

2(E1—-p) S E-2p <2(E + Wi —p) (2.5.4)

an. Dem Intervall
2(Ey— p) < E-2p <2(E; + Wa — p) (2.5.5)

1aBt sich die hochenergetische Struktur zuordnen. Sie wird durch pa; * p2) bestimmt. Der
intermediire Peak setzt sich aus den gemischten Kombinationen py1*p2) + p1]*p21 Zusammen,
deren Energieintervalle groBtenteils iiberlappen. Sie nehmen den Energiebereich

E1-|-E2—2,USE—2pSE1+W1+EQ+W2—2# (256)

ein. Der oszillierenden Funktion D;(E), Glg. (2.4.41), kénnen die gleichen Intervalle zugeord-
net werden. Die Tatsache, daf D;(E) nicht einfach als additive Korrektur von Do(E) gesehen
werden darf, ist auf die g-Abhingigkeit des Nenners der Zweiteilchen-Matsubarafunktion in
Glg. (2.4.14) zuriickzufiihren. Darum wird D;(E) getrennt gezeigt.
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Abbildung 2.5.b: (a): Die Selbstfaltungsspektraldichte Do(E) gemdf Glg. (2.4.39) im stark
korrelierten System (UJ/W = 2, n = 0.6) bei verschiedenen Temperaturen (T =1 ... 1500K).
(b): wie (a), jedoch fir die Selbstfaltungskorrektur Dy(E), Glg. (2.4.40).
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Do(E) und D;(E) zeigen eine deutliche, jedoch keine dramatische Temperaturabhéingig-
keit, die in der Hauptsache auf das Verhalten von x und den dazugehdrenden Verschiebungen
der QDOS [Abb. 2.3.a, Teil (b)] zuriickgeht.

Die fundamentale Zweiteilchen—Spektraldichte wird durch die Real- und Imaginérteile
der retardierten Greenfunktion A(g, E — 2u) in (2.4.22) bestimmt. Der Imaginérteil wird
durch Do(E) und D;(E) festgelegt, wihrend man fiir den Realteil die Hilberttransformierten
Fo1(E), Glg. (2.4.43), bendtigt. Diese Funktionen zeigen in den Bereichen, in denen Do(E)
und D;(E) nicht verschwinden, Abb. 2.4.b, charakteristische Oszillationen. Auferhalb jener
Intervalle haben sie ein asymptotisches Verhalten:

For(E)F=2%0. (2.5.7)

Thre Temperaturabhingigkeit folgt aus dem Verhalten von Dg;(E), Abb. 2.5.b. Fo(E)
und Fy(E) sind in der vorliegenden Theorie Hilfsgréflen ohne unmittelbare physikalische
Bedeutung; im Lander-Modell erscheinen sie nicht.

An den AE- und den AP-Intensititen des hochkorrelierten Paramagneten lassen sich
etliche bemerkenswerte Charakteristika erkennen, Abb. 2.5.d, Teil (a). Beim weniger als
halbgefiillten Band (n < 1) besteht das AP-Spektrum aus drei Strukturen, wéhrend das
AE-Signal nur eine Linie aufweist. Dies 1iBt sich allein der durch indirekte Korrelationen
bewirkten Aufspaltung des Energiebandes in zwei Quasiteilchen-Subbénder zuschreiben. Das
groBe Gap zwischen ihnen, Abb. 2.3.a, Teil (b), verhindert die Besetzung des oberen Sub-
bandes, selbst bei relativ grofen Temperaturen (T2 1000K). Es gibt in beiden Subbéndern
unbesetzte Zustinde, welche Elektronenpaar-Anregungen erméglichen. So kommt es zu den
drei AP-Peaks.

Besetzte Zustinde gibt es nur im unteren Subband, so daB nur dort Lochpaare gebildet
werden kénnen. Daher existiert nur eine AE-Linienform. Die durch (nin;) entsprechend
der Glg. (2.5.1) gegebene totale AE-Intensitét ist vergleichsweise klein, da die Bandelek-
tronen wegen der grofien intraatomaren Coulombwechselwirkung Doppelbesetzungen soweit
wie moglich vermeiden. Die Mdglichkeit, an ein und demselben Gitterplatz zwei Locher zu
erzeugen, wird somit verringert. Die deutliche Uberschneidung zwischen der AE- und der
niederenergetischen AP-Linienform ist ein Effekt der thermodynamischen Konversionsfak-
toren. Darauf wurde bereits im ersten Kapitel hingewiesen. Er wird mit der Temperatur
starker und 148t sich dahingehend interpretieren, daf mit wachsendem T mehr und mehr
unbesetzte Einteilchen—Zustinde, die sonst oberhalb des chemischen Potentials anzusiedeln
sind, mit Elektronen bevélkert werden. Damit steigt die Wahrscheinlichkeit fiir Lochpaar—
Anregungen bei Energien E > 2u. Andererseits werden in zunehmendem Mafle die besetzten
Teile der Subbinder entleert. Dort werden dann APS-Anregungen moglich.

Auf den ersten Blick dhneln die aus den Faltungsintegralen abgeleiteten Intensitédten I(Do)
im zweiten Teil der Abb. 2.5.d sehr den im Teil (a) dargestellten Resultaten, vorausge-
setzt, man verwendet die korrekte Vielteilchen-QDOS, Abb. 2.3.a, Teil (b). Ebenso wie
im ,vollen Modellspektrum, gibt es neben einer AE-Linienform drei AP-Strukturen. Diese
Aufteilung des Spektrums ist den schon erwihnten indirekten Korrelationen im wechselwir-
kenden Elektronensystem zuzuschreiben. Im Detail zeigt die volle Modellrechnung erhebliche
Abweichungen von der Spektraldichte des Selbstfaltungsmodells. Der Grund dafiir sind die
direkten Korrelationen, welche besonders auf die AP-Kurven grofien Einflul ausiiben.

So verursachen sie eine extrem scharfe Niederenergiestruktur, die in der Einfiigung in der
Abb. 2.5.d, Teil (a), noch einmal auf einer anderen Skala gezeigt ist. Thre Hohe iibertrifft die
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Abbildung 2.5.c: Wie Abb. 2.5.b, jedoc'h fir die jeweiligen Hilberttransformierten

Fo(E) und F1(E) der Funktionen Do1(E).
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Abbildung 2.5.d: Die AE- und AP-Intensitdten als Funktionen der Energie im stark kor-
relierten paramagnetischen System (U/W = 2, n = 0.6) bei verschiedenen Temperaturen
(T =1 ...1500K). (a): Volle Modellrechnung gemdp (2.4.44). Die Einfiigung zeigt den
niederenergetischen APS-Peak auf einer anderen Skala. (b): Zum Vergleich die direkt aus
der Faltung Do abgeleiteten Intensititen des selben Systems.
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der AE-Linie um mindestens zwei Gréfenordnungen. Mit steigender Temperatur schrumpft
diese, ohne daf sich die Fliche unterhalb der AP-Struktur in nennenswertem Mafle verindert.

Die beiden anderen AP-Signale sind mit dem AE-Spektrum vergleichbar und von ih-
rem Temperaturverhalten her weniger interessant. Auffillig ist deren wesentlich geringeres
Gewicht im Verhiltnis zum Niederenergie-Peak und zu den Strukturen I(Dp). Der Grund
hierfiir sind Satelliten. Sie sind eine Besonderheit des Modellspektrums, werden ebenfalls von
direkten Korrelationen verursacht und befinden sich auBerhalb der durch (2.5.4) - (2.5.6) de-
finierten Energiebereiche, In letztere fallen die gerade besprochenen Strukturen, die man
wegen ihres Zusammenhangs mit den Faltungsintegralen der Einelektronen—Subbénder auch
,bandartig” nennen kann.

Ein Satellit wird einem Endzustand zugeordnet, bei dem die beiden AP-Elektronen (bzw.
AE-Lécher) anschlieBend nicht iiber verschiedene Gitterpldtze durch den Kristall propagie-
ren, sondern sich wie ein gebundener, jedoch nicht lokal gebundener Zustand verhalten. Dieser
ist umso stabiler, je grofer die unmittelbare Wechselwirkung zwischen den beiden Teilchen
ist, weil dem (1, |)-Quasiteilchenpaar der direkte StoBpartner fehlt, welcher es ihm erlauben
wiirde, in einem energie- und impulserhaltenden Prozeff zu zerfallen. Da im Rahmen des
s—Band-Hubbard—Modells jeder Gitterplatz hochstens von zwei Elektronen besetzt sein darf
und stark abgeschirmte Coulombpotentiale angenommen werden, so daf sich Ladungstriger
auf verschiedenen Plitzen nicht ,sehen® konnen, propagiert das (T, ])-Teilchen ann&hernd
wechselwirkungsfrei durch das System. So erklirt sich die auffallende Ahnlichkeit zwischen
dessen Energiedispersion und der BDOS, Abb. 2.5.e. Sobald der Satellit erscheint, fiihrt die-
ser praktisch das gesamte spektrale Gewicht mit sich, wie man durch Vergleichen der Skalen
in den Abbn. 2.5.d und 2.5.e feststellen kann.

Die hochenergetischen Strukturen, die in Teil (b) der Abb. 2.5.e gezeigt sind, entspre-
chen solchen Situationen, in denen beide AP-Elektronen aus dem oberen Hubbard-Band
stammen. Dagegen kommt bei den mittelenergetischen Peaks [Teil (a)] ein AP-Partner aus
dem unteren, der andere aus dem oberen Subband. Auferdem ist eine deutliche Tempera-
turabhingigkeit zu erkennen.

2.6 Der Phaseniibergang in den Zweiteilchen—Spektren

Die Méglichkeiten fiir das Auftreten ferromagnetischer Ordnung wurden in Verbindung mit
den Abbildungen 2.3.b und 2.3.c diskutiert. Dem Modellelektronensystem wird die kirch-
turmartige Blochzustandsdichte zugrunde gelegt [Abb. 2.1.a]. Bei weniger als halbgefiilltem
Band (n < 1) gibt es noch keinen spontanen Magnetismus, unabhéngig von der Graéfle der
Coulombkopplung. Ein magnetischer Grundzustand ist dagegen moglich, wenn bei mehr als
halber Bandfiillung (n > 1) die Kopplungsstirke und die Lochkonzentration 2 — n kritische
Werte iiberschreiten [Abb. 2.3.b, Teil (a)].

Im folgenden werden AE- und AP-Spektren am System mit den Modellparametern
U/W = 2 und n = 1.4 untersucht. Diese Daten simulieren grob die Situation im ferromag-
netisch aktiven obersten Ni-3d-Teilband [56, 57]. Die temperaturabhingige QDOS wurde
bereits in Abb. 2.3.c vorgestellt. Das chemische Potential verdndert sich nur sehr wenig mit
T. Es liegt innerhalb des oberen Quasiteilchen—Subbandes, denn im mehr als halb gefiillten
System kommt es zwangsliufig zu Doppelbesetzungen. Ebenso, wie beim stark korrelierten
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Abbildung 2.5.e: Die AP-Satelliten zur Abb. 2.5.d als Funktionen der Energie fir verschie-
dene Temperaturen (T =1...1500K ). Sie gehdren entweder zu den (a) mittelenergetischen,

oder (b) hochenergetischen bandartigen Linienformen des A P-Spektrums.
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Paramagneten trigt die Faltung Do(E) infolge des fiir jeden Spin in zwei Unterstrukturen ge-
splitteten Quasiteilchenspektrums in drei voneinander getrennten Energiebereichen bei. Die
unteren Kanten seien mit Ej(3),(T") bezeichnet; die Breite eines jeden Spin—-Subbandes sei
Wi(2)o(T). Breiten und Unterkanten hingen natiirlich sowohl vom Spin als auch von der
Temperatur ab. Die eben erwihnten Energiebereiche lassen sich fiir die Region niedriger
(i = 1) und hoher Energien (i = 2) angeben:

Eit+Ey<E<Eq+Wa+E +Wiy, (i=1,2). (2.6.1)

Dem entspricht die Kombination (Faltung) von ausschlieflich niederenergetischen oder aus-
schlieflich hochenergetischen QDOS-Subbéndern,

pit*piy, 1=1,2.
Dementsprechend ordnet man dem intermedisren Part die beiden ,Mischkombinationen®,
p11 * p2 und p1) * pay, zu. Die Einzelintervalle iiberschneiden sich weitgehend; jenseits der

Curietemperatur kommen sie zur vlligen Uberdeckung. Fiir den mittelenergetischen Peak
148t sich daher schreiben:

maill(En +Ey ;)L EXZ mj-X(Ew + Wie + Ez—g + Woy) . (2.6.2)

Die niederenergetische Faltung p11 * p1j verschwindet beim ferromagnetisch gesdttigten
System, weil es in diesem Fall keine einfach besetzten Gitterpldtze mit einem Spin—|-Teilchen
gibt. Die hochenergetische Kombination pa1*ps) erlaubt dagegen keine APS-Anregung mehr,
weil das (2 1)-Subband voll besetzt ist. Fiir zwei zusitzliche spinantiparallele AP-Elektronen
wiirde also nur noch ein 2 |-, jedoch kein 2 {-Niveau mehr zur Verfiigung stehen. Somit ist
verstindlich, warum bei T = 1K in Abb. 2.8.a, Teil (a) sowohl die ganze niederenergetische
Struktur von Do(E) (keine AES-Anregung méglich), als auch ihr positiver Part im hochener-
getischen Intervall (kein AP-Signal) verschwinden miissen. Dieser Befund iibertrégt sich auf
die Faltungskorrektur D;(E) [Abb. 2.6.b].

Die Temperaturdynamik von Dg1(E) ist wesentlich ausgepragter, als beim reinen Pa-
ramagneten. Verantwortlich hierfiir ist die nun hinzugekommene, T—abhéngige Spinauf-
spaltung der Quasiteilchen-Subbinder. Wenn die Temperatur bis zum Curiepunkt steigt,
wachsen die niederenergetischen Strukturen Do(E) und D;(E) heraus, weil das 1 |-Subband
erscheint, mit 7" an Breite zunimmt, und es daher zunehmend leichter wird, (1 T -1 |)-AES-
Anregungen zu erzeugen.

Hochenergetische (2 1,2 |)~APS-Elektronenpaare werden ebenfalls erméoglicht, weil das
2 1-Subband mit steigender Temperatur entleert wird, indem es durch seine Verbreiterung
mit seiner oberen Kante iiber das chemische Potential rutscht. Infolgedessen nimmt auch die

einzige AP-Struktur in Do(E) und D;(E) zu.

Auch fiir T > T reagieren die beiden Faltungsgréfien noch deutlich auf Temperaturénde-
rung. Die Peaks bei niedriger und mittlerer Energie zeigen dann eher Verlagerungen zu
héheren Energien hin. Darin spiegelt sich das Verhalten der QDOS, vor allem das ihrer un-
tereren Subbinder, wieder. Andererseits ist die T—Abhéingigkeit des Hochenergie-Peaks bei
etwa E = 2u ein Effekt der Fermifunktionen in den Glgn. (2.4.40) und (2.4.41).

Die Eigenschaften von Do (E) iibertragen sich auf deren Hilberttransformierte Foq1(E),
siche Abbn. 2.8.c, 2.6.d, so daff diese Funktionen ausschlieflich durch indirekte Korrelatio-

nen im wechselwirkenden Elektronensystem festgelegt sind.
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Abbildung 2.6.a: Die Faltungsspektraldichte Do(E) als Funktion der Energie des ferroma-
gnetischen Systems (siehe auch Abb. 2.3.c und Gleichung (2.4.40)) bei verschiedenen Tem-
peraturen. (a): T < Tc = 501K, (b): T > Tc.
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Abbildung 2.6.b: Wie Abb. 2.6.a, jedoch zur Faltungskorrektur Dy(E) (siehe auch Gleichung
(2.4.41))-
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Abbildung 2.8.c: Wie Abb. (2.6.a), jedoch fir die entsprechende Hilberttransformierte Fo(E)
der Funktion Do(E).
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E (eV)

Abbildung 2.6.d: Wie Abb. (2.6.b), jedoch fiir die entsprechende Hilberttransformierte Fy(E)
der Funktion Dy(E).
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Abbildung 2.6.e: Die Zuweiteilchen-Spektraldichte A®) als Funktion der Energie des fer-

romagnetischen Systems, entsprechend Abb. 2.3.c, fir verschiedene Temperaturen. (a):
T L Te=501K, [b): T > Ty,
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Die Abb. 2.6.e zeigt die aus den Funktionen Do 1(F) und Fy1(F) gebildete Zweiteichen—
Spektraldichte. Der ausgesprochen scharfe intermedidre Peak weist auf eine Resonanz des
Integranden in (2.4.44) hin. Eine solche Situation stellt sich ein, kurz bevor sich von der band-
artigen Struktur ein Satellit abspaltet. Hier ist dieser noch ,virtuell“. Er ist hauptséchlich
fiir den erheblichen Unterschied zwischen A()(E —2p) und der Selbstfaltungsspektraldichte,
Abb. 2.6.a, verantwortlich.

Zweiteilchen—Spektraldichten, die man an einem System mit gréfierer Kopplungsstérke
berechnete, wiirden einen AES-Satelliten aufweisen. Im néchsten Kapitel wird demonstriert,
daB Satelliten nicht ,plotzlich® auftauchen, sondern sich, in Abhingigkeit vom Kopplungs-
parameter, vom bandartigen Part gewissermaflen ,abschniiren® kénnen.

Aus der zentralen Gréfle der Theorie, A(z)(E — 2u), die in einem Experiment natiirlich
nicht direkt beobachtbar ist, werden mit (1.3.16) und (1.3.17) die AE- und AP-Intensititen
abgeleitet. Die Ergebnisse fiir den Modell-Bandferromagneten sind in den Abbildungen 2.6.f
und 2.6.h dargestellt.

Die AP-Linienform, Abb. 2.6.f, ist recht einfach strukturiert. Da das chemische Potential
in den oberen Spin-Subbindern liegt, ist die Anregung zweier AP-Elektronen nur in dem
noch dariiber liegenden Teil des oberen Subbandes moglich.

Am Nullpunkt der Temperatur weist der Ferromagnet kein AP-Signal auf, denn es ist
unméglich, in dem hier diskutierten ferromagnetisch gesittigten System zwei Elektronen mit
entgegengesetzten Spins im unbesetzten Teil des Quasiteilchenspektrums anzuregen. Alle
leeren Zustinde sind |—polarisiert! Mit steigender Temperatur und einsetzender Demagneti-
sierung erscheinen unbesetzte T-Zustinde. So wachsen Héhe und Fliche der AP-Struktur mit
T und erreichen maximale Werte bei T = T¢. In der paramagnetischen Phase, (T > T¢),
bleibt TAPS in etwa konstant, die Linienform wird jedoch breiter. Infolgedessen sinkt das
Peak-Maximum mit steigender Temperatur. Der Curiepunkt des Systems ist demnach ge-
rade dann erreicht, wenn die Héhe des AP-Signals maximal wird.

Das Anwachsen der Breite der Linien wird durch die Tatsache erklirt, daB mit wachsender
Temperatur auch der Energiebereich gréfier wird, in welchem die beiden angeregten 1— und
|-Elektronen mit endlicher Wahrscheinlichkeit unbesetzte Zustinde vorfinden. Daher dehnt
sich der AP-Peak nach kleineren Energien, E < 2y, hin aus.

Der Einflu8 direkter Korrelationen auf das AP-Spektrum wird durch den Vergleich von
Abb. 2.6.f mit den aus der Selbstfaltungsspektraldichte gewonnenen AP-Intensitéten offen-
bar. Man erkennt zwar ein dhnliches Temperaturverhalten im Hinblick auf die Peakhdohe,
Abb. 2.6.g; die véllige Vernachlissigung der direkten Korrelationen fiihrt aber auf sehr viel

breitere Linienformen und auf héhere totale AP-Intensititen IfAf'S.

Das Auger-Spektrum am mehr als halbvollen Band erweist sich als etwas komplizierter
[Abb. 2.6.h]. Aufgrund der Lage von  im oberen Quasiteilchen-Subband gibt es bedeutend
mehr Moglichkeiten zur Anregung von Lochpaaren. Daher beobachtet man drei AE-Linien,
im Abstand von etwa U =~ 2¢eV.

Bemerkenswert ist das Temperaturverhalten der niederenergetischen Struktur. Sie ist bei
T = 1K vollkommen unterdriickt, weil das untere Spin—|-Hubbard-Band verschwindet,

p11(E, T=0K) = 0.

Das ist am Einquasiteilchen-Spektrum bereits diskutiert worden, Abb. 2.3.c. Aus dem
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Abbildung 2.6.f: Die AP-Intensitdten als Funktionen der Energie bei verschiedenen Tempe-
raturen fir das hochkorrelierte ferromagnetische Elekironensystem (siehe auch Abb. 2.3.c).
(a): T <Tc =501K, (b): T > Tc.
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Abbildung 2.6.g: - Wie Abb. 2.8.f, jedoch nach dem Lander-Modell berechnet.
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Abbildung 2.6.h: Die AE-Intensitit als Funktion der Energie des hochkorrelierten Ferroma-
gneten bei verschiedenen Temperaturen (siehe auch Abb. 2.3.c). (a): T < Tg = 501K, (b):
T > Tc. Die Einfiigung in jedem Teilbild zeigt jeweils den mittelenergetischen Peak auf einer

anderen Skala.
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gleichen Grunde erfihrt die mittlere AE-Linie eine deutliche Intensitédtsminderung, wie man
an der Einfiigung in Abb. 2.6.h (a) erkennt, da sie von den ,gemischten“ Faltungen p11# p2
und p;| * p21 bestimmt ist.

Im Gegensatz zum weniger als halbvollen Energieband des hochkorrelierten Paramagneten
(U/W =2, n = 0.6), dessen Spektrum in den Abbn. 2.5.d und 2.5.e gezeigt ist, findet sich
unter den Linienformen des Ferromagneten (U/W = 2, n = 1.4) kein Satellit. Es kiindigt sich
ein solcher jedoch am Peakverhalten der mittleren Struktur an, und zwar am ausgepréigtesten
bei Temperaturen um den Curiepunkt, dagegen erst relativ schwach bei niedrigen T'-Werten.
Anscheinend ist die magnetische Ordnung bei diesen Modellparametern fiir Satelliten eher
ungiinstig. Das ist auch verstindlich, denn bei niedrigen Temperaturen stehen weder fiir
die Bildung gebundener (2 f,1 |)-Quasiteilchenpaare genug Spin—1 |-L&cher, noch fiir die
umgekehrte Kombination (1 1,2 |) ausreichende Dichten an Spin—2 |-Lochern zur Verfiigung.
— In mehr als halbgefiillten, ferromagnetisch gesittigten Einband-Systemen kann es im
iibrigen auch keine AP-Satelliten geben, da keine unbesetzten Gitterplidtze existieren, iiber
die der ,, Zweiquasiteilchen-Zustand“ propagieren konnte.

Vernachlissigt man direkte Korrelationen, indem man nur die Selbstfaltungsspektral-
dichte beriicksichtigt, erhilt man wesentlich weichere AE-Linienformen, Abb. 2.6.i.

Die groBen Unterschiede zu den AE-Strukturen in Abb. 2.6.h lassen es aussichtslos
erscheinen, den besetzten Teil der Einteilchenzustandsdichte ermitteln zu kénnen, indem
man das AE-Spektrum einfach entfaltet.

Eine der interessantesten Informationen, die man aus den errechneten AE- und AP-
Spektren gewinnen kann, sind die totalen Intensititen. Sie stellen Summenregeln dar, die sich
direkt aus der Lehmann-Darstellung der Spektraldichte A(2)(E) ablesen lassen. Die Dichte-
Dichte-Korrelation fiir das itinerante Bandelektronensystem liegt mit (2.5.1) und (2.5.2) vor.

Mit Hilfe der (ortsabhingigen) Spinoperatoren o}, ¢ und o,
U';'*- C;'iﬂil ’
O"-_ = C;‘*iciT ]
1
gk = E;zania y (z21=1, zy=-1), (2.6.3)

lassen sich die Gleichungen (2.5.1) und (2.5.2) umschreiben:

- 1 1
(oF07) = Sn st m) — TAFS = 1= Ln—m) - 1APS (2.6.4)

- 1 1
(07 }) = 3(n —m) — IAFS = 1= 2(n 4 m) - IAPS (26

Es sei nochmals betont, dafl die Beziehungen iiber die héheren Korrelationsfunktionen,
(2.5.1), (2.5.2) und (2.6.3) — (2.6.5), im Sinne der allgemeinen Bemerkungen zur Zweiquasi-
teilchen—Spektroskopie modellfrei sind. Fiir die totalen Intensititen IAFS und IAPS werden
dagegen die Integrale iiber errechnete Spektren eingesetzt. Damit erhélt man die in Abb.
2.6.j gezeigten Resultate.

In der ferromagnetischen Sittigung findet man bei T = 0 fiir die Korrelation (ntn|) den
Wert 0.4, wihrend dagegen (0~ o) verschwindet. Letzteres bedeutet, dafl es im mehr als halb
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Abbildung 2.6.i: Wie Abb. 2.8.h, jedoch mit der Selbstfaltungsspektraldichte berechnete
Intensitdten.
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Abbildung 2.6.j: (a): Die Dichte-Dichte-Korrelation als Funktion der Temperatur des
stark korrelierten Ferromagneten (siehe auch Abb. 2.3.c), abgeleitet aus integrierten AP-
(AE-)Intensititen, gemdfl Glg. (2.5.1) bzw. (2.5.2). (b): Die Spin-Spin-Korrelation als
Funktion der Temperatur desselben Systems, gemdf den Glgn. (2.6.4) und (2.6.5).
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gefiillten System in der Séittigung unmdglich ist, einen Spin der Minoritit ,umzuklappen®,
da es keine unbesetzten Majorititszustinde gibt. Umgekehrt gibt (¢to~) am Nullpunkt
gerade die maximale ferromagnetische Polarisation an, und zwar in Ubereinstimmung mit
der Magnetisierungskurve aus Teil (b) der Abb. 2.3.a. Das Temperaturverhalten der lokalen
Spinkorrelationsfunktion &hnelt auffallend dem eines lokalen Heisenberg-Ferromagneten.

Damit bleibt festzuhalten, daB AES und APS fiir die Bestimmung solcher informativen
Korrelationsgrofien recht niitzliche Hilfsmittel sind.

Der EinfluB elektronischer Korrelationen auf AE- und AP-Spektren des Einband-Hub-
bard-Systems ist nunmehr untersucht worden. Als recht sinnvoll hat sich dabei die Unter-
scheidung zwischen direkten und indirekten Korrelationen herausgestellt; erstere betrafen
die unmittelbare Wechselwirkung zwischen den lokal angeregten Elektronen (Léchern) im
AP—(AE)-ProzeB. Mit letzteren war die Interaktion dieser Teilchen mit dem restlichen,
wechselwirkenden Elektronensystem gemeint.

Um die Frage, auf welche Art und Weise sich magnetische Phaseniibergdnge in AE-
bzw. AP-Spektren manifestieren, zu beantworten, ist zunichst die Mé&glichkeit spontaner
ferromagnetischer Ordnung im Rahmen des Hubbard-Modells mit Hilfe der selbstkonsisten-
ten Momentenmethode am Einquasiteilchen-Spektrum untersucht worden. Mit diesem wurde
die Zweiteilchen—Spektralfunktion bestimmt, aus der die Auger-Elektronen— und Auftritts-
potential-Intensititen ableitbar sind.

Die Vernachlissigung der direkten Korrelationen fiihrte auf sichtbare Unterschiede zwi-
schen den aus der Selbstfaltungsspektraldichte abgeleiteten und den aus der vollen Modell-
rechnung gewonnenen Intensititen. Bei schwacher Kopplung (U/W < 1), die keinen Band-
ferromagnetismus erméglicht, hat das Lander-Modell unter der Voraussetzung eine Berech-
tigung, daf als Einteilchengréfie eine korrekt bestimmte QDOS verwendet wird.

Bei hochkorrelierten Systemen spaltet sich jedes nichtentartete Band in zwei Quasiteilchen—
Subbinder auf, die durch ein Gap von etwa der Breite U voneinander getrennt sind. Beim
weniger als halb gefiillten Band (n < 1) erhilt man ein AE-Signal und mehrere AP-Linien,
im Falle mehr als halber Bandfiillung (n > 1) dagegen drei AE-Strukturen und nur ein
AP-Signal. Eine hinreichend grofie Kopplungsstirke erméglicht auBerhalb der bandartigen
Regionen das Auftreten von Satelliten, die durch direkte Korrelationen zwischen den an-
geregten Elektronen oder Léchern verursacht werden. Die Satelliten bedeuten die stabile
Propagation zweier eng aneinander gebundener Teilchen durch das Gitter. Sie fiithren im
Vergleich zur restlichen bandartigen Linienform beinahe das gesamte spektrale Gewicht mit
sich und werden kaum durch andere Teilchen gestreut. Daher dhnelt ihre Struktur derjenigen
der Blochzustandsdichte.

Bei Systemen mit ferromagnetischer Phase zeigen AE- und AP-Intensitdten markante
Temperaturabhingigkeiten. Insbesondere verschwinden am Nullpunkt der Temperatur ge-
wisse Strukturen infolge der magnetischen Sittigung. Die integrierten AE- und AP-Spektren
machen hohere Korrelationsfunktionen wie die Dichte-Dichte oder Spin-Spin-Korrelation
und deren Temperaturabhingigkeit direkt zugénglich.



Kapitel 3

Exakte Aussagen

Die physikalischen Eigenschaften realistischer Ferromagnetika wie Fe, Co und Ni werden
vor allem durch ihre entarteten 3d-Teilbinder bestimmt. Neben der aus dem s-Band-
Hubbard-Modell bekannten Coulombabstofung zwischen Elektronen aus demselben Band
werden zusitzlich sogenannte ,, Interband“~Wechselwirkungen zwischen den Teilchen verschie-
dener Teilbinder moglich. Der zu deren Beschreibung geeignet erscheinende Hamiltonope-
rator, der in diesem Kapitel vorgestellt wird, liBt anhand seiner Coulombmatrixelemente
eine Fiille neuer Phinomene erwarten. Zunichst soll vor allem der EinfluB der verschiedenen
direkten Korrelationen auf AE- und AP-Spektren untersucht werden, ohne zugleich Kollek-
tivphinomene mit in Betracht ziehen zu miissen. Dazu eignen sich die beiden Spezialfille
des vollstindig besetzten und leeren Elektronensystems, dessen Zweiteilchen-Spektraldichte
exakt angebbar ist.

3.1 Das Multiband—Modell

Etliche stark korrelierte Systeme, wie z.B. der Bandferromagnet Ni [56, 57], der Heisenberg-
Ferromagnet EuO [88] und der antiferromagnetische Mott-Isolator NiO [76] konnten mit einer
gewissen Erweiterung des Hubbard—-Modells erfolgreich beschrieben werden. In der iiblichen
Zerlegung des Hamiltonoperators H, '

H=Ho+ H, (3.1.1)

enthilt der Einteilchenoperator Hy die Information {iber die Mehrbandstruktur:

Hy = Z sm(k)c"tmackma = E T,-J-(m)c?;mcjma. (3.1.2)
k,m,a 1,5,m,0

¢t »(Cimo) ist der Erzeuger (Vernichter) in Wannier—Darstellung; die Blochenergien en(k)
sind die Fouriertransformierten der Hopping-Integrale Tjj(m). Der Index m nummeriert
die Matrixelemente und Operatoren in zweiter Quantisierung nach den fiir Vielteilchenef-
fekte relevanten Bindern. Fiir den Operator H; wird vereinfachend angenommen, dafl die
Coulomb-Potentiale im Kristall stark abgeschirmt sind, so daB man sich auf zwei Terme in-
traatomarer Wechselwirkungen beschrinken kann [89], die fiir den Magnetismus bedeutend

72
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sind:
— + + &+ +
H, = Z (U m!Cima Cim!a!Cim'a’ Cima +J mm!Cime Cim/a! Cimeo! Cim! cr) s (3'1‘3)

i,0,0'
m,m/

H, 14Bt sich unter Ausnutzung der Fermionen—Vertauschungsregeln umschreiben. Mit Hilfe
des spinunabhingigen Besetzungszahloperators fjm,

ﬁ'lm = znima = ZC?macima ) (3'1'4)
c c

erhilt man:

1
H, = B} z (Umm + Jmm) Rimo Nim—o

i,m,o

1 1
- E Imm? 4_ E Zg 25! Mime Nim!g! + 5 E Cim—e :m’—a’ctm'a
o

i,m,m’ oo’
m#m/'

+ = Z (Umm’ S mm. ) ﬁimﬁim’ . (315)

'm";::f
Unter der Annahme, dafl die Teilbdnder vollkommen &quivalent sind, 1d8t sich die Abhéngig-
keit vom Bandindex unterdriicken. Man definiert zum Zwecke einfacherer Notation die fol-
genden Matrixelemente:

U = Umm+Jmm,

7 = (l—ﬁmmr)(Umm:—%Jmm,) ,
= (1 = 6mm")Jmm’ . (3.1.6)

Aufgrund der Vereinfachungen, die auf (3.1.3) bzw. (3.1.6) fiihren, gilt das Multiband-Modell
nur fiir eine Gruppe aus schmalen Valenzbindern, wie sie mit dem d-Band-Komplex typischer
Ubergangsmetalle vorliegt. Die Vernachlissigung der sp-Béinder ist fiir die Einquasiteil-
chen-Spektren wegen der starken Abschirmungseffekte der in hohem Mafle delokalisierten
sp-Elektronen kaum von Bedeutung. Im Rahmen des Modells wire die wirksame Kopplungs-
stirke zu gering, um am magnetischen Phaseniibergang entscheidend mitzuwirken. Es wire
allenfalls mit einer durch spontane Magnetisierung vonseiten der d-Bénder hervorgerufenen
Polarisation der sp~Béinder zu rechnen.

Schwieriger ist die Situation im Falle der Zweiteilchen-Spektroskopien AES und APS
zu beurteilen, weil durchaus Prozesse zum Signal beitragen konnen, bei denen eines der
beiden angeregten Teilchen oder Lécher aus dem sp-, das andere dagegen aus einem d-
Band stammt. Streng genommen, miifiten daher die oben definierten Koppelkonstanten
mit Bandindizes versehen werden, (Um, Jmm/, Jrmmt). Da jedoch das Interesse mehr an der
qualitativen Beschreibung von Systemen mit Korrelationseffekten liegt, soll dieser Aspekt
hier nicht weiter verfolgt werden.

Mit der Glg. (3.1.5) wird die Wechselwirkung H; in drei charakteristische Teiloperatoren
zerlegt:

=Hy+ H;j+ Hp. (3.1.7)
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Der erste Operator erfafit die Intraband-Wechselwirkung:

1
HU . §U E NimeNim—0o 3 (318)

t,m,o

es ist der bereits bekannte Wechselwirkungsterm des s—Band-Hubbard-Modells; der Operator
wirkt nur dann, wenn die beiden Elektronen demselben Teilband angehéren und antiparallele
Spins aufweisen. Fiir eine spontane magnetische Ordnung ist Hy von entscheidender Bedeu-
tung. Abhingig von der Grofie des Matrixelementes in verschiedenen Materialien sorgt Hy fiir
eine Auftrennung eines jeden Teilbandes m in zwei, etwa durch U separierte Quasiteilchen-
Subbinder [56, 57, 72, 73, 74]. Man rechnet z.B. beim 4f-System EuO mit U ~ 10eV [88],
dhnlich wie beim Gd (U =~ 11eV, [90]) und beim 3d-System Ni mit 6eV [56]. Unter gewis-
sen Bedingungen beziiglich U, der Bandbesetzung und der Gitterstruktur (po) kann, wie fiir
das Einband-System bereits geschildert, jedes Subband eine zusdtzliche Spinaufspaltung und
damit spontane magnetische Ordnung zeigen [83).

Der zweite Term in (3.1.7) bedeutet eine Interband-Austausch-Wechselwirkung. Sie 1afit
sich kompakt formulieren, wenn man m-abhéingige Spinoperatoren fiir Bandelektronen be-
nutzt,

1
Ufm = Ezzanimag
o
?;n = cInchml’
Tim = CiniCimts (3.1.9)

und mit ihrer Hilfe einen ,effektiven®, lokalisierten Spin S;,, definiert,

Sim = 2(1 - 6mm')aim’ ) (3'1-10)

den ein Elektron aus dem Teilband m am Gitterplatz R; ,sieht“, und der sich aus den Spins
der Elektronen aller anderen Teilbinder m' ,m’ # m zusammensetzt.

Der Gebrauch dieser Spinoperatoren verleiht H; formal die Gestalt der Wechselwirkung
im sf-Modell 88, 91]. Man beschreibt damit eine ,effektive“ Elektronen-Magnon-Streuung
(89]:

Hy=-J) Gim: Sim. (3.1.11)

Der dritte Summand in (3.1.7) hat die Bedeutung einer direkten Interband-Wechselwirkung,
bei der ein Elektron aus dem m-ten Teilband mit allen anderen Elektronen wechselwirkt,
nicht jedoch mit denjenigen aus dem eigenen Teilband:

Hy = %I_J Z BigiriFiginr s (3.1.12)

m#m/

AuBer bei Mott-Isolatoren [76] ist Hy wegen seiner Unabhingigkeit vom Spin fiir den kol-
lektiven Magnetismus nicht entscheidend.
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3.2 Die Multiband—Linienform

Wenn man von einem System ausgeht, das aus d Teilbindern besteht, die mit m = 1,2,...,d
durchnummeriert seien, so sind im zentralen AE— oder AP-Prozefl nicht nur Anregungen spin-
antiparalleler Teilchen, sondern verschiedene ,Konfigurationen“ (mm',oo’) moglich, deren
Anzahl lediglich durch das Pauli-Prinzip begrenzt wird:

(m,0o) ;:é (m',0'). (3.2.1)

Zu jeder Konfiguration 148t sich eine ,partielle“ Zweiteilchen—-Spektraldichte angeben:

(o <]
AV (E) = fd(t — 1) exp ( E(t-t )) ([(c‘m o€ime) (1), (¢t et 100) ()] >
(3.2.2)
Im thermodynamischen Erwartungswert auf der rechten Seite erkennt man die in der Glg.
(1.3.1) definierten Operatoren fiir den zentralen Prozeﬁ wieder. Die Relationen (1.3.16) und
(1.3.17) gelten allgemein, daher lassen sich aus A;%'?'(E) partielle Intensititen K ableiten:

(4PS)m’ o exp (B(E — 2#)) m'e’

K (B —2p) = h o (BT =2y =1 e (B=2), (3.2.3)
(AES)m T 1 m'o’ s _

B e Gn=E)= g CAM™(E - 2p). (3.2.4)

Sehr wichtig ist die im Vergleich zur Spektroskopie am Einband-System neu hinzugekommene
Spinabhingigkeit gewisser Beitrige. Dies wird klar, wenn man die Partialintensitéten ordnet:

Konfigurationen, die aus Teilchen gleicher Teilbinder bestehen, miissen aufgrund von Glg.
(3.2.1) antiparallele Spins aufweisen; dies fithrt auf den Intraband-Part der Intensitit:

5?35 (£(E - 2p) = Z K4S (4(E - 2p)) . (3.2.5)

Fiir d = 1 reduziert sich (3.2.5) auf die bekannte Form der Intensitidten des Einband—Systems.
Falls jeder der AE-(AP-)Partner aus einem anderen Teilband stammt, jedoch gleiche Spins
vorliegen, kann man vom spindiagonalen, oder einfacher vom diagonalen Interband-Part spre-
chen:

I8 (R(E-2m) = 3 K557 (+(E - 24)) - (3.2.6)

m,m/’
m#m'

Die Wechselwirkung zwischen Elektronen unterschiedlicher Spins aus verschiedenen Teilbén-
dern fiihrt auf den nichtdiagonalen Interband-Part:

557 (H(E-2m) = 3 KAEST (£(E - 20)) - (3.2.7)
:;:‘

Der Intraband-Intensitit entspricht eine Situation, wie sie in (3.1.8) durch Hy beschrieben
wird. Die beiden anderen Operatoren der Wechselwirkung, Hy und Hy, tragen gemeinsam zu
den Interband-Linienformen bei. Die interessantere dieser beiden Grossen ist I(??) denn sie
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ermdglicht es, spinunterscheidbare Intensititen zu berechnen, indem man sich einen der bei-
den Spins festgehalten, d.h. im Experiment pripariert denkt. Im Falle einer ,Spinauflésung
in der Zweiteilchen—Spektroskopie gibt es ungleiche Diagonalanteile,

158 (£(B - 2p) # 1577 (£(E - 2)) (3.2.8)
AES AES

beispielsweise bei ferromagnetischer Ordnung. Im Falle d = 1 verschwindet I(°9) identisch

wegen Glg. (3.2.1); spinunterschiedene Zweiteilchen-Spektroskopie an Einband-Systemen ist

also unmaoglich.

Nicht nur der Intraband-Part, sondern auch die nichtdiagonale Partialintensitit ist stets
spininvariant, wie man aus (3.2.7) erkennt, indem man die Summationen iiber die Teilbdnder
miteinander vertauscht:

15057 ((E = 2m)) = I3 (£(E - 20)) (3.2.9)

AES

Insgesamt besteht die spinaufgeloste Linienform I(°) aus allen drei Beitrigen:

15 (2B - 2p)) = [f‘,ﬂls +192) + 15:3;;“)] (H(E - 2p)) (3.2.10)
AES AES AES AES

und die spinsummierten Anteile werden einfach durch den Ausdruck
_ _ (o) _
Lars (£(E - 2p)) = ;Iﬁg (£(E - 2p)) (3.2.11)

beschrieben.

In den Relationen (3.2.5) - (3.2.11) wurde dem System Translationssymmetrie unterstellt;
andernfalls wéren alle betreffenden Terme vom Gitterplatz abhingig.

3.3 Summenregeln und Korrelationen

Die allgemeine Beziehung (1.3.19) wertet man fiir das Multiband-System aus und erhilt so
die Summenregeln integrierter AE- bzw. AP-Partialintensitéten:

/dE I’(A{DS)’" i (E) =1- (ntma') (nlm gt ) + ( Nime tm‘a') ’ (331)
]dEI (Ag'ES wk (E) (n:ma’ lm o’ ) * (332)

-0

Man kann spinunterschiedene totale AE- und AP-Intensititen Yf(é)s und Y/ﬁ,)s definieren,

Y = de 1€)(2u - E), (3.33)
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Yifs = / dEIAs(E - 2p) , (3.3.4)

und Ausdriicke fiir Spinpolarisationen und Teilchendichten einfiihren:

m = ; m; = Zza'nimc ) (3.3.5)
Mg = (nl'd): Nig = Enima . (3.3.6)
n= l Znsma . (337)

Nach dem Einsetzen der Glgn. (3.2.5) = (3.2.7) in (3.2.11) bzw. (3.2.10) 148t sich die Glg.
(3.3.3) bzw. (3.3.4) mit Hilfe der Beziehung (3.3.2) auswerten. Dies fiihrt auf den Zusam-

menhang zwischen Y, oo bzw. Y‘iUE)S und der Dichte-Dichte-Korrelation [89]:
Yags = (nini) — n, (3.3.8)

Y5 = (nigns) — 1o . (3.3.9)
Die totale AP-Intensitit gewinnt man durch entsprechendes Vorgehen mit der Glg. (3.3.1):

Yaps = (4d - 2)(d — n) + (nin;) — n, (3.3.10)

Yo = d(2d - n — 1) + (nin;) = ny(2d - 1). (3.3.11)

Die Differenzen D4gs bzw. Dgpg totaler Intensititen werden bei der spiteren Diskussion
des ferromagnetisch ordnenden Mehrband-Systems wichtig:

Daps =Y{Ds - Yo = (min) - m, (3.3.12)

Daps =Y{De =Yg = (min;) — m(2d - 1). (3.3.13)
Diese beiden Terme erdffnen die Moglichkeit, direkt an die Information iiber die Magnetisie-
rung des Systems zu gelangen, wenn man die Differenzen kombiniert:

Dags — Daps =2m(d-1). (3.3.14)

Die Erorterung von kollektiver Ordnung im teilweise bevélkerten Zweiband-System wird am
Schlufl des vierten Kapitels auf die Beziehungen (3.3.10) — (3.3.13) zuriickgreifen.

3.4 APS an leeren Bindern

Die Zweiteilchen-Spektraldichte A7 % (E) leerer Binder 14Bt sich exakt berechnen. Ver-
schwindende Teilchendichte erreicht man formal durch p — —o0, so daf sich die Beziehung
(3.2.3) vereinfacht:

“’_°°1 m'e
KPS (B - 2u) "% 2 AT (E - 2m). (3.4.1)
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Aufgrund des thermodynamischen Vorfaktors in (3.2.4) verschwinden in dieser Grenze alle
AE-Partialintensititen: .
g, | Ee e, (3.4.2)

i mao
Die u—Abhingigkeit der Spektralfunktion ist nur formaler Natur, wie noch zu sehen sein wird.
Fiir eine exakte Modellrechnung bietet sich die Methode der Bewegungsgleichungen (78] der
folgenden retardierten Kommutator-Zweiteilchen—Greenfunktion an:

_D-T-"-‘m g (E) — « c,;macjm:af; c:m'a’cjma »’Et . (3.4.3)

trmo

Im Term ¢ + _ erkennt man den Operator des in Glg. (1.3.1) definierten zentralen

zm’a’c-tmo
Prozesses wieder. Wegen der ausschlieflich intraatomaren Anregung sorgt das Pauli-Prinzip
bei Gleichheit der Teilchen in Spin und Band fiir das Verschwinden von D} "7 (E), denn es

1T o
gilt natiirlich die Operator-Identitét:

e et = ComoCome = 0. (3.4.4)

Mmoo "Imao rmog "Tmao

Fiir die letztlich interessierende Spektraldichte, Glg. (3.2.2), wird nur die beziiglich der
Gitterindizes diagonale Komponente benétigt:

A (B -2p) = —%9 {D‘i‘"““’(E - 2;4)} : (3.4.5)

tmo iimo

Nach lingerer Rechnung hat man die Bewegungsgleichung fiir D'fr'm'"'(E) aufgestellt:

tTmao
(E +2p) DI’ (B) = Y [Tu(m') Dize’ (E) + Tu(m)Diims (B)| =
l§
hé; <C"mcrc.;'i-mcr> = hé; (C?-m'a'cjm'a') i UF?:,’:;”’(E) +
1= : ’ ot : (] . 11 . ]
20 QI (B) - SRR (B) - J [VET (B)+ WS (B)] . (3.48)

Diese exakte Beziehung enthilt einige ,hohere Greenfunktionen:

I‘f_:,’z:"(E) = { Cimo (Mim—o + Mjmi—q) Cimio's et s VB »
B E) = CimeNim Cimioti ChmigiChme VB
RE™T(E) = { CimeMim’ imiot ChuigrCime VE* »
VIEMT(E) = § CimeoPimoCimtori ComiorCimo WE* »
WEEMT(E) = ( CimePimioCimimots ChyigiCima VB - (3.4.7)
Die Abkiirzungen bedeuten:
NI =5 (1= bm)nie + (1= 6 )Mie s (3.4.8)

Mgnr:l;ﬂ’ o Z(l - 6ym) (n‘-w — 'n,-,,_a) + 2(1 Cea 59‘1’?1.") (njylaf e njuf_a:) N (3.49)

Pima = Z(l - éym)c?;_o-cfyg . (3410)
v
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Die Bewegungsgleichung (3.4.6) vereinfacht sich im (n = 0)-Fall drastisch, wenn man die
jeweilige Definition jeder einzelnen retardierten Kommutator—Greenfunktion ausnutzt. Dazu
ist es zweckmifBig, von ihrer Energie- in deren Zeitdarstellung iiberzugehen:

(A; BYE = — / d(t — ') eR B At); B() )¢, (3.4.11)

die Operatoren stehen in der zeitabhéngigen Heisenberg-Darstellung und wirken zu verschie-
denen Zeiten ¢ und t": . .
A(t) = enflt e~ wHE, (3.4.12)

Die Kommutator-Greenfunktion im Integranden von (3.4.11) ist wie folgt definiert [78]:

( Ay B@)) = —io(t - ¢') ([A(2), BE)]_) ; (3.4.13)

Man kann sich nun die Tatsache zunutze machen, dafl ein Operator in der zweiten Quanti-
sierung auf einen ,Ket“—Vektor so wirkt, wie sein Adjungierter auf einen ,Bra“~Vektor, und
umgekehrt. Die Wirkung des Operators fiir die Besetzungszahl ist wegen seiner Hermitezitdt
auf beide Vektoren die gleiche. In der Zweizeiten—Greenfunktion 4™ (1, ') liefert z.B. der

irmo
Erwartungswert

(( Cimeo (nJm"—a‘ F nnm—o) Jm It ) (t) ( zm‘g’cz‘md) (t’))

wegen des Operatorenproduktes (cimenjm/—ot)(1),
(Cimanjm'—ﬂ’)(t) = (njm‘—a'cima')(t) ’ (3.4.14)

nur dann einen Beitrag, wenn n;,,/_,(t) am Gitterplatz j ein (m'—o’)-Elektron ,vorfindet*.
Da aber der Bra—Vektor ((0)| des ansonsten leeren Systems bekannt ist und der nach links
wirkende Operator ¢;;,(t) ein (mo)-Elektron an der Stelle 7 erzeugt, ist dies gleichbedeutend
mit der Aussage:

((0) i ( CimaMim!'—o' ) (t) (0) l clma(t) 6!3'5 m'aa al

Dagegen verschwindet stets der folgende Beitrag:

(0] (CimoNim—0) () =00,

denn es wird am Ort 7 kein (m — o)-Elektron erzeugt, das von n;m—(t) ,,a.bgefragt“ werden
kann. Die zweiten Summanden in den Kommutatoren sowohl von I'JZ™ : (t,t') als auch
von DI*™ : (t,t') miissen verschwinden, da in unbesetzten Béindern keine Elektronen mehr

vernichtet werden kénnen. Das ist allen Greenfunktionen dieses Abschnittes gemeinsam:

((cj:-m o’czma) (t )A(t ) 'E' . (3415)
Damit hat sich T¥*™"(t,') vereinfacht, zuletzt erhilt man:
m n=0
277 (E) ™= 636 mmibs—ot Dimy (E) (3.4.16)
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In dhnlicher Art und Weise geht man mit allen anderen Greenfunktionen vor; z.B. verschwin-
den bei RI*™'(t,1) alle Beitrige im Term

<( ;maMf:: Jm'a') (t) ( xm'a'ca:ma) (t ))

die mit der Summation iiber den Bandindex v zusammenhéingen:

(@1 ( :maz(l Sym) [Pive — v—a]) (1) "=°¢(0)] ( _— Jym)‘svm) ()=0.

v
(3.4.17)
Betrachtet man dagegen die v'-Summation, ergibt sich fiir den ersten Summanden von

RI®™'?' (¢ #) der Erwartungswert:

6ij (1 - 6mm’) (60’0’ - 60'—0") : ((clmacjm lg! ) (t) ( ::m a’c;'.“ma) (t )>

und man erhilt zuletzt die vereinfachte Greenfunktion in Abhéngigkeit von der Energie:

iTmo

R (B) =2 65 (1 = Smm) 2020 Dl (E) .- (3.4.18)

2z, ist der bereits aus der Glg. (2.6.3) bekannte Vorzeichenfaktor fiir den Spin. Aus der
Greenfunktion Q?*™7'(¢,#') wird schlieBlich:

ITmao

Qizny (B) ™= 6;(1 = bpp) DIETY(E), (3.4.19)
und VZ=™'(t,#) verschwindet sogar:
VimT(E) = 0. (3.4.20)

W;’;:‘ : (t,t") vereinfacht sich zwar ebenfalls, 148t sich jedoch als einzige Greenfunktion nicht

auf (3.4.3) zuriickfiihren. Es resultiert:

WiZ™ ' (E) 223 6,36, _ 1 (1 = bp) DIE™'(E); (3.4.21)

tTmao tTmao

die Funktion DI*™'(E) unterscheidet sich von der Definition (3.4.3) nur in den Spinindizes:

iTmao

Df:::ad (E) = « cim—acjm’—a'; C:miglcima »rEet s (3'4'22)

Setzt man die eben gewonnenen Resultate in (3.4.6) ein, lautet die neue Bewegungsgleichung:
(E +21) Dz (B) - > |T;(m') Digm's' () + Tu(m) DIz’ (E)| =

18,8, + 8,;USe, DIEm (E) - 6,025, DiZm o' (E) (3.4.23)

Die verschiedenen Matrixelemente der Coulombwechselwirkung wurden dabei zu verallgemei-
nerten Matrixelementen zusammengefafit:

UZss = Ubpmiby_gr + (1= b )(T = = ch,z,) (3.4.24)

IO = Jby (1= Br) - (3.4.25)



3.4. APS AN LEEREN BANDERN 81

Um (3.4.23) zu lésen, wird noch die Bewegungsgleichung von Dizm?'(E) bendtigt. Man
erhilt diese mit der gleichen Prozedur, die auf (3.4.6) gefiihrt hat und diskutiert die sich
ergebenden héheren Greenfunktionen gemif der Situation leerer Binder ebenso, wie es oben

an zwei Beispielen bereits demonstriert wurde. Das Ergebnis ist:
(B +2) DI (B) = 32 [T(m)DIEES (B) + Tum DR (B)] =

—R6,6:58,_ 16 ,+6,JU" DERS (B b0 DER P (B),  (34726)

IJ o=0 "mm iTmo irTmo

Mit (3.4.23) und (3.4.26) hat man ein geschlossenes Gleichungssystem fiir D und D aufgestellt.
Man 16st es mit Hilfe einer Fouriertransformation,

ppem's’ (E) = - ZDJMW (E)e(—l'(k-R-'+P'RJ‘)) , (3.4.27)

kxm & izmo

indem man D eliminiert. Mit den Glgn. (3.4.5) und (3.4.1) erhdlt man das exakte Endresultat
fiir den Fall leerer Bénder:

K(APS)m o (‘E 2»”’) —‘% (1 - 6mm"6acr’) '

1
>
q

AL (0, B) [1 - U5 A2, (a, )| .

oo’ 0 oo 0 2
[t - V22800, B)] - [7252A D (a, B)
Der Intraband-Part nach Glg. (3.4.28) weist eine formale Ubereinstimmung des Ausdruckes
auf der rechten Seme mit dem Integranden im Resultat (2.4.44) fiir das nicht entartete System

auf. Die Grofie Amm,(q, E),

A9 (q,E)= Z [E +i0% — ga(k) — £me(g - B)] " (3.4.29)
k

nimmt im leeren Multiband-System so die Rolle des Polarisationspropagators ein!. Fiir eine
gegebene Gitterstruktur kann A®) (g, E) exakt berechnet und damit Glg. (3.4.28) im Prinzip
ausgewertet werden. Weil das Hauptinteresse jedoch am allgemeinen Einflul elektronischer
Korrelationen auf APS und AES liegt, ohne dabei auf ein bestimmtes Material hin fest-
gelegt zu sein, wird die Wellenvektor-Summation im Rahmen der tight-binding-N&herung
ausgefiihrt. Wenn man mit diesem Problem ebenso verfihrt, wie mit dem gleichen in der
Beziehung (2.4.23) gegebenen und Glg. (2.4.24) anwendet, so 148t sich eine Summation iiber
Gitterplitze durch eine solche iiber die das Ursprungsatom umgebenden ,,Schalen” ersetzen:

LY i kp-a} R (B4 igh e, (p) — (k)]
>

- Z e'd-An //dmdyp(n)(m)pgﬂ,(y) [E+i0t -z - y]“l . (3.4.30)

A(U) ) (¢, E)

l

!Setzt man in Glg. (2.4.22) n = 0 und damit formal pg — —oco, so wird Amm,(q, E) fir den Fall
d =1, m = m' wegen der im leeren Band verschwindenden Einteilchen-Selbstenergie reproduziert, s. Glgn.
(2.2.7), (2.2.21) und (2.2.22). Die mit dem Matsubaraformalismus erhaltenen AP-Intensititen des leeren,
nicht entarteten Systems sind in den partiellen Intraband-Linienformen von Glg. (3.4.28) offenbar enthalten.
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In Glg. (3.4.30) erscheinen modifizierte BDOS™

P = 5 3 e T An (2~ em(a) - (3.431)
q

Wie im Abschnitt 2.4 bereits begriindet wurde, bricht man die Summation iiber n in
Glg.(3.4.30) nach dem (n = 1)-Term ab. Fiir die Funktion p{,(E) erhalt man:

E_Tﬂm

WEy=
POm( ) EOm—TOm

pom(E) . (3.4.32)
Diese entspricht der modifizierten QDOS p")(E) in der Glg. (2.4.33). Mit om, Tom bzW.
Wom werden die untere Kante, der Schwerpunkt bzw. die Breite des m-ten Blochbandes
bezeichnet. Man kann die Tatsache ausnutzen, dafi durch die Approximation die einzige
Abhingigkeit des Polaristionspropagators vom Wellenvektor in den Blochenergien steckt.
Dadurch 148t sich die g-Summation in Glg. (3.4.28) mittels (2.1.3) in einfachere Integra-
tionen iiber die Energie umwandeln. Das numerisch auswertbare Resultat fiir die APS-
Partialintensitit lautet:

APS)m'q’

KU (E - 2p) =

mao

o ' '
1 A2e (B 2))+ Blo . E;
J— (1 — 6mm:60-ar) ]dz pgm(Z) n";m ( 1) ’( 2) 7 (3433)
T e (Ceoni(E;2))" + (Dyin (B3 2)
Die Abkiirzungen bedeuten:
00! (E:z) = N™(E;z) [1 —2u°?, H;:'(E-,z)] , (3.4.34)

B2 (E;z) = NZ(E;z)-

[(rzrwin)' (vein)][(022)"+ (52
Cooi(E;z) = 1-2Usn, Hy (B;z)+
(rzesn) - ()] () - (o527

oNg(832) [z~ ((vzen) - (95)’) H::'(E;zﬂ -

72 (E;2)

H™(E;z) und N™(E;z) sind die Real- und Imaginirteile des Polarisationspropagators,
Glg. (3.4.29):

H™(E; 2)

(B, (B)+ (2= Tom) (B2, (B),
N™(E;z) = -« [(D,’“n')o(E)+(z—T0m) (Dm‘)l(ﬂ)] . (3.4.35)

Die Gréfen (D™ )o(E) und (D2')1(E) sind mit den Glgn. (2.4.40) und (2.4.41) vergleichbare,
fiir das unbesetzte Mehrbandsystem verallgemeinerte Faltungen:

[o0]

(), (B = [ 4B pom(Epom (B~ B, (3.4.36)

-00
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, T E' = Tom)(E — E' = Tom)
p™) (E)= /dE’ (E"pomi(E — E') - o L= To m 3.4.37
(o), ® J 9 o B B = B & e = Tom) © (2450
(F™")o(E) und (F*');(E) sind die Hilberttransformierten:
) 2 Ji / (D'T")M(E)
(Fm )O,I(E) = P/ dE' ——"20 . (3.4.38)

o* versteht sich als Korrekturfaktor zur Kompensation der in der tight-binding—Né&herung
in (3.4.33) gegeniiber (3.4.28) erfolgten Vernachlissigung héherer Terme aus modifizierten
Zustandsdichten. Er wird an die Summenregel (3.3.10) angepa$t, d.h. in diesem Fall an:

Y0 L 2d(2d - 1). (3.4.39)

Wie bei der Spektraldichte des Einband-Systems, so gibt es auch hier einen ,bandartigen®
Anteil, und zwar im Energiebereich:

€om + €om' < E < €om + Wom + €om’ + Wom’ . (3.4.40)

Der Bruch des Integranden von (3.4.33) a8t sich mit der Darstellung (2.4.48) der 6-Distri-
bution vergleichen, man erhilt so die partielle Linienform fiir einen méglichen, auflerhalb der
mit (3.4.40) abgegrenzten ,Bandregion“ liegenden Satelliten:

1! 1
1470 (B - 2u) = N E 3.4.41
i mo (B =20 = gy ) (3.4.41)
1 1 1 ;
1 m Tm+ 7 ( 7 — = Fm E )) +
Uz =Tz (U (Fn, (B) \Uge, - Ieo, (7))
1 1 1 ;
T + T ( [ T F,,?: E )) .
(U;z;,+J;;;,)“p°"‘( T FEn EY T + T ( )o( )

Wenn man die jeweiligen Blochzustandsdichten po,, der d Teilbdnder vorgibt, so lassen
sich fiir beliebige U, U und J partielle AP-Intensititen angeben. In der nun folgenden Dis-
kussion hat die korrekte Beurteilung der Wirkungsweise der drei Coulombkonstanten in dem
Modellsystem eine hhere Prioritit, als eine Darstellung mit realititsnahen Werten. Letzte-
res wird an anderer Stelle bei Systemen mit méglichem Phaseniibergang durchgefiihrt.

3.5 Exakte AP-Intensitidten

Die vorliegende Theorie wurde fiir ein aus zwei Teilbidndern (d = 2, (m,m’) = (1,2)) beste-
hendes System ausgewertet. Zur Vereinfachung wird angenommen, dafi die beiden BDOS’
von gleicher Struktur sind und gleiche Breiten Wy; = Wy, = 1eV aufweisen, wie es in Abb.
3.5.a dargestellt ist. Die Schwerpunkte sind gegeneinander um ATy = Tpy — To1 = 0.2eV
verschoben. Die unteren Bandkanten liegen jeweils bei g9y = 0 bzw. £9; = 0.2eV. Damit
werden typische Ubergangsmetall-Zustandsdichten simuliert.
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Abbildung 3.5.a: Die BDOS’, pom, m = 1,2 als Funktionen der Energie
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Abbildung 3.5.b: Die Selbstfaltungsspektraldichte (D,",:')D als Funktion der Energie. Zur
Konfiguration (m,m') = (2,2) gehért die durchgezogene Linie, zu (m,m') = (1,2) die gestri-
chelte und zu (m,m') = (1,1) die strichpunktierte Kurve. Die Einfiigung zeigt die summierte
(n = 0)-AP-Intensitdt nach der Lander-Theorie.
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Abbildung 3.5.b zeigt das Faltungsintegral (D' )o(E), Gleichung (3.4.36) entsprechend,
fiir die moglichen Konfigurationen der Teilbdnder. Da beide Blochzustandsdichten den glei-
chen Verlauf haben, besitzen (D1)o(E), (D3)o(E) und (D%)o(E) = (D3})o(E) die gleiche
Gestalt und sind lediglich starr gegeneinander verschoben. An dieser Stelle bietet sich ein
Vergleich mit der Lander-Theorie an, derzufolge sich die (n = 0)-AP-Intensitdt aus den
einfachen Faltungen der BDOS’ zusammensetzt:

43 f dE’ pom(E")pom!(E — E')

mm! o

= 4(D})o(E) +4(D3)o(E) + 8(D1)o(E) - (3.5.1)

IL(E)

Der Faktor 4 stammt von der Summation iiber den Spin. Direkte Korrelationen zwischen
den beiden angeregten AP-Elektronen werden durch I vernachldssigt. Die Einfiigung in
Abb. 3.5.b zeigt eine ziemlich strukturlose Kurve. Die unmittelbare Elektron—Elektron—
Wechselwirkung kommt erst dann zum Tragen, wenn man die Partialintensitit aus der Selbst-
faltungsspektraldichte und der Faltungskorrektur (D');(E), Glg. (3.4.37), zusammensetzt.
Die letztere wird in Abb. 3.5.c gezeigt.

0.5lllllilil lllIIllllillll
e TN

(L, (1,2) 22

two-band system

05} .

[lllllll!lllllll!lllllll

0.0 1.0 2.0
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Abbildung 3.5.c: Die Faltungskorrektur (D;')l als Funktion der Energie. Die Konfiguratio-
nen (m,m’) € (1,2) sind wie in Abb. 3.5.b gekennzeichnet.

Deren oszillierendes Verhalten schwicht ihren Einfluss auf die resultierende Linienform
zwar etwas ab, doch ist (D™');(E) zusammen mit den Hilberttransformierten fiir das AP-
Spektrum von grofier Bedeutung.

Die Funktionen (F™)o1(E) sind in Abb. 3.5.d dargestellt. In der mit (3.4.40) ein-
grenzten Region der bandartigen Linienformen erkennt man charakteristische Oszillationen.
AuBerhalb jenes Band-Intervalls nihern sich alle Hauptwert-Integrale asymptotisch der Null-
Linie. Die Faltungsgrofen und Hilberttransformierten hingen von der direkten Korrelation
zwischen den beiden angeregten Elektronen nicht ab, weil diese Funktionen aufgrund der
Voraussetzung leerer Binder ausschlieflich durch die BDOS festgelegt sind. Im Falle teil-
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Abbildung 3.5.d: (a): Hilberttransformierte (Fm')o der Faltung (D™")o in Abhdngigkeit von
der Energie. Die Konfigurationen sind wie in Abb. 3.5.b gekennzeichnet. (b): Wie (a),
jedoch die Hilberttransformierte von (Dm')l.
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weise gefiillter Binder hat man pon(E) durch entsprechende QDOS’ zu ersetzen und damit
indirekte Korrelationen zu beriicksichtigen [83].

Abb. 3.5.e demonstriert die Beeinflussung der AP-Intensitdt IS},:; ) durch die direkten
Korrelationen. Die Parameter sind auf U = 2eV, U = 1.5eV und J = 0.175eV festgesetzt
worden. Mit Wom = leV liegt demnach eine starke Kopplung vor. Das Spektrum besteht
aus mehreren getrennten Teilen. Man findet eine breite, bandartige Kurve, die Zusténde
reprisentiert, bei denen die beiden AP-Elektronen nach der Anregung an verschiedenen Git-
terplitzen anzutreffen sind [Teil (a) der Abb. 3.5.e]. Jede in Glg. (3.4.33) definierte Par-

tialintensitit K (Afs):: "o’ tragt in ihrem jeweiligen Energiebereich bei. Wenn die effektiven
Kopplungsstirken UZ9 , und J;f;, gewisse kritische Werte iiberschreiten, treten zusétzlich
Satelliten auf, die wegen der hohen Coulomb-Kopplung nicht in einem energieerhaltenden

ProzeB zerfallen kénnen.

Im Gegensatz zum Einband-System sind die Satelliten verschiedenartiger Herkunft, je
nach dem, ob die intraatomar angeregten Elektronen demselben (m = m') oder verschiedenen
Subbindern (m # m’) angehoren. Im ersten Fall miissen beide Teilchen antiparallele Spins
annehmen, wihrend es in der alternativen Situation die Mdglichkeit einer ,diagonalen® (o,0)
Struktur und zweier ,nichtdiagonaler (o, —o) Beitrdge gibt. Die physikalische Bedeutung
der unterschiedlichen Signalformen soll im folgenden erldutert werden.

Die beiden Hochenergiepeaks im zweiten Teilbild werden der (intraatomaren) Intraband-
Coulomb-Wechselwirkung U zugeschrieben. Der Abstand zwischen ihnen ist etwa doppelt so
groB wie die relative Abweichung ATy der beiden Blochbinder gegeneinander. Der hohere der
beiden Niederenergie-Peaks in 3.5.e, Teil (b), gehort zur diagonalen Interband-Intensitét

IA‘};,‘Q, Glg. (3.2.6), und wird durch Elektronen mit parallelen Spins aus verschiedenen
Teilbindern verursacht. Dafiir ist die direkte Interband-Wechselwirkung verantwortlich, zu
welcher sowohl Hy [Glg. (3.1.12)], als auch, iiber den Ising-artigen Summanden (0,07,/),
der Operator der Austauschwechselwirkung H; [Glg. (3.1.11)] beitragen. An den Definiti-
onsgleichungen (3.4.24) und (3.4.25) 148t sich zusammen mit (3.4.41) die fiir den direkten
Interband-Satelliten wirksame Kopplung U — J/2 ablesen.

Wenn die beiden angeregten Elektronen verschiedener Teilbdnder antiparallele Spins ha-
ben, tragen sie zur nichtdiagonalen Interband-Intensitdt IS’};?) bei, Glg. (3.2.7). Entspre-
chend den Termen von H; [Glg. (3.1.5)] wird die Wechselwirkung zwischen den AP-Partnern
von einem ,,Spin-Austausch® (oif o ,) begleitet, oder nicht (a7,07,,,). Zusétzlich wirkt der
spinunabhingige direkte Interbandterm mit der Grée U. Anhand der exakten Green’schen
Bewegungsgleichungen 148t sich ablesen, daf der Isingterm mit (07,07 ,) einen Satelliten
hervorbringt, fiir den die Kopplung U — J/2 wirksam ist. Darum fallt der ,Ising—Satellit®

genau mit dem direkten Interband-Satelliten I‘S“;’;’S) zusammen. Der andere Peak mit Spin—
Austausch (ajfna:fn,), den man auch als ,Spin—Flip-Satelliten“ bezeichnen kann, erscheint in
der Gleichung (3.4.41) mit der Kopplungsenergie U + 3J/2 und liegt deshalb etwas hoher.
Deshalb erscheinen zwei spin-nichtdiagonale Interband-Satelliten. Der Spin-Flip— und der
Ising-Satellit haben einen Abstand von etwa 2J voneinander. Dieser Wert wird natiirlich
nicht genau eingehalten, da die energetische Lage der Satelliten entscheidend von dem Ver-
halten der Hilberttransformierten bestimmt wird; fiir Energien weit genug von den Grenzen

der mit (3.4.40) angegebenen Bandregion ist deren Verlauf bereits recht gut linear.

Sobald Satelliten erscheinen, fiithren sie den iiberwiegenden Anteil an spektralem Gewicht
mit sich, wie der Vergleich der Ordinatenachsen in Abb. 3.5.e demonstriert. Aufierdem
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Abbildung 3.5.e: Die ezakte AP-Intensitdt des leeren Zweiband-Systems (n = 0 ). Die Para-
meter sind: U = 2eV, U = 1.5V, undJ = 0.175¢V. (a): Bandartige Linienform, (b): Satel-
liten aufgrund verschiedener Korrelationen, und zwar der Intraband-Korrelation, die bei den
Konfigurationen (m,m') = (1,1), (2,2) auftritt (mittel- und hochenergetische, strichpunk-
tierte Strukturen), sowie der Interband-Korrelation ohne Spin-Flip (untere strichpunktierte

Kurve), bzw. mit Spin—Flip (durchgezogene Linien).
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Abbildung 3.5.f: Ubersicht: Die im Mehrband-System méglichen Satelliten.

bewegen sie sich mit zunehmender Kopplungsstirke vom bandartigen Spektrum fort. Das
gilt fiir jede der drei in Betracht gezogenen Coulombenergien U, J und U, vorausgesetzt, sie
iiberschreiten jeweils einen kritischen Wert. Den Abstand zwischen beiden Strukturen kann
man als ein Ma$ fiir die wirksame Kopplungsstirke auffassen.

Abb. 3.5.g zeigt verschiedene AP-Spektren, die sich lediglich aufgrund des Wertes der
Interband-Wechselwirkung U unterscheiden. Die mit durchgezogenen Linien eingezeichne-
ten Intraband-Satelliten werden von der U-Variation natiirlich nicht betroffen. Dagegen
verschieben alle Interband-Satelliten monoton mit U zu hdheren Energien; ihr spektrales
Gewicht nimmt dabei simultan zu, begleitet von der Abnahme des bandartigen Spektrums.
An dem in der Einfiigung von 3.5.g gezeigten Interband-Austauschsatelliten fillt auf, daB
der Abstand zwischen der jeweiligen Ising— und der Spin—Flip-Struktur von I kaum abhéngt.

Satelliten tauchen nicht pldtzlich, wie ,aus dem Nichts“ auf! Im Gegenteil 1488t sich mit
der hier dargelegten Theorie deren ,,Geburt® im Detail veranschaulichen, wie dies in Abb.
3.5.h fiir den diagonalen Interband-Satelliten Ig;‘,';) getan ist. Bei einem relativ geringen
Wert der Kopplungsstirke von (U — J/2)/Wom = 0.6 spaltet sich der Interband-Satellit ab,
und der bandartige Teil des Spektrums féllt gewissermaflen in sich zusammen. Die gesamte
AP-Intensitit leerer Binder hat nur bei sehr schwachen Kopplungen eine gewisse Ahnlichkeit
mit dem Integral der Selbstfaltung, das noch als Einfiigung in Abb. 3.5.b zu sehen ist.

Im Teil (a) der Abb. 3.5.h dhnelt die Gestalt der (U = 0.1eV)-Kurve noch dem Ver-
lauf von (D3)o(E) in Abb. 3.5.b, denn die wirksame Kopplung fiir die direkte Interband-
Intensitdt ist mit U — J/2 = 0.0125eV praktisch noch nicht vorhanden.

Bereits ein Wert von U = 0.3eV verformt das Signal. Mit steigendem U konzentriert
sich die (gleichbleibende) Fliche unter der direkten Interband-Linienform in einem Peak am
hochenergetischen Ende, der sich mit Anderung von U = 0.5¢V auf U = 0.6eV verschmilert
und an Hohe gewinnt. Fiir diese beiden Werte zeigt das untere Teilbild (b) von 3.5.h die
Spektren wiederholt, jedoch mit anderen Skalen. Bei nur wenig weiter erhhtem U ,schniirt®
sich der scharfe Peak gewissermafilen zu hoheren Energien hin ab. Gleichzeitig fallt der
in seiner Breite unverinderte Bandpart des Spektrums auf einen in diesem Mafstab nicht
mehr darstellbaren Rest zusammen. Die ,Geburt“ des diagonalen Interband-Satelliten ist
vollzogen.

Abb. 3.5.i veranschaulicht die U-Abhéngigkeit der Interband-Austauschintensitét Iﬁ’,}")
[Glg. (3.2.7)). Ab einem Wert von U > 0.35¢V erscheint zunichst der Spin-Flip-Peak,
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Abbildung 3.5.g: Die AP-Intensitit am leeren Zweiband-System (n = 0) als Funktion der
Energie fir verschiedene Werte der direkten Coulomb-Wechselwirkung U. Die Parameter
U = 2eV und J = 0.175eV werden festgehalten. Man beachte, daff alle Satelliten in dieser
Abbildung um den Faktor 800 gestaucht sind. Die durchgezogenen Linien zeigen die durch
U unbeeinfluften Intraband-Satelliten. Die anderen Peaks gehéren zu diagonalen (o,0)-
Interband-Strukturen. Eingetragene U-Werte kennzeichnen die jeweilige Zugehérigkeit von
Satellit und Bandanteil. Der besseren Deutlichkeit halber sind die nichtdiagonalen (o, —0)-
Interband-Satelliten ausschlieflich in der Einfiigung gezeigt (Peaks nach oben verschoben,
Positionen und Héhen unverdndert).

wihrend der Ising-Satellit dazu U > 0.7eV benétigt.

Die Abbn. 3.5.j und 3.5.g lassen eine beachtliche Abhingigkeit der Interband-AP-In-
tensitidten von J erkennen. In Abb. 3.5.j wird ausschlieBlich der direkte Interband-Beitrag
I,Eﬁ"as) an der Gesamtlinienform gezeigt. Wie die effektive Kopplung von U — J/2 bereits
erwarten 1iBt, wirken U und J in gewisser Hinsicht einander entgegengesetzt. In den Kurven
sind nunmehr die Parameter U = 2eV und U = 0.2V festgehalten. Fiir verschwindendes
J erscheint der Diagonalsatellit auf der hochenergetischen Seite des Spektrums, geméf der
direkten Interband-Wechselwirkung U. Mit steigendem J verringert sich aber gerade der
Betrag der effektiven Kopplung, und so taucht der Satellit zunédchst in den bandartigen Teil
des Spektrums ein. Bei hinreichend starker Austauschwechselwirkung, d.h. geniigend grofiem
|U—J/2|, taucht er auf der niederenergetischen Seite wieder auf. Das geschieht bei J = 4.0eV/,
und man kann erkennen, daB der Diagonalsatellit und die bandartige Linienform eben noch
miteinander verschmolzen sind.

Die Abb. 3.5.k zeigt die Wirkung von J auf den Interband-Austauschbeitrag IS’};.—;) zur
gesamten Intensitit. Fiir J = 0 besteht die wirksame Kopplung nur aus U; demzufolge gibt
es nur einen Austauschsatelliten, und zwar auf der hochenergetischen Seite. Bei endlichem
J dagegen spaltet sich der Satellit auf, entsprechend den effektiven Wechselwirkungsener-
gien U — J/2 und U 4 3J/2. Der Ising-Satellit fillt stets mit dem direkten Interband-
Satelliten von Abb. 3.5.j zusammmen, beide haben gleichartige Verhaltensweisen. Die obere
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Abbildung 3.5.h: Diagonaler Anteil der Interband—-A P-Intensitdt fir das leere Band
als Funktion der Energie, und dies fir verschiedene Werte der direkien Interband-
Wechselwirkung U. Die anderen Parameter sind festgehalten (U = 2eV, J = 0.175¢V).
(a): Das bandartige Spektrum bei schwachen U-Kopplungen.

(b): Ab U > 0.6eV spaltet der diagonale Satellit ab. Zugleich wird der Bandanteil des
Spektrums fiir die hier verwendete Skala zu klein, um noch sichtbar dargestellt werden zu
konnen,
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Abbildung 3.5.i: Nichtdiagonale AP-Intensitdt I%‘,;.a) des leeren Zweiband-Systems (n = 0)
als Funktion der Energie fiir verschiedene Werte der direkten Interband-Kopplung U. Die
anderen Parameter sind festgehalten; U = 2eV , J = 0.175eV. Satelliten, die sich voll-
kommen vom bandartigen Spektrum abgespalten haben (ab U > 0.4eV), sind um das 4-fache
gestaucht eingezeichnet.
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Abbildung 3.5.j: Diagonale Interband-AP-Intensitdt Iﬁ;‘? des leeren Zweiband-
Systems in Abhdngigkeit von der Energie fir verschiedene Werte der Interband-
Austauschwechselwirkung J.  Alle anderen Parameter sind festgehalten; U = 2eV,

U = 0.8¢V. Die Intensititen der Satelliten sind relativ zum bandartigen Teil der Spekiren
um das 8-fache reduziert.
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Abbildung 3.5.k: Interband-Austauschintensitdt I, { ¥ o) des leeren Zweiband-Systems als
Funktion der Energie, und zwar fir verschiedene Werte der Interband-Austauschwechselwir-
kung J. Alle anderen Parameter sind festgehalten; U = 2eV, U = 0.8¢V. Die Satelliten
sind, soweit sie sich von der bandartigen Linienform véllig getrennt haben, um das 4-fache
gestaucht eingezeichnet.

I (arb. units)

Struktur ist ein Spin—Flip-Peak. Wie man an den unterschiedlichen wirksamen Kopplun-
gen abliest, vergréfert sich der Abstand zwischen dem Satelliten mit und demjenigen ohne
Spin—Austausch etwa wie 2J. Ist J groB genug (J > 0.45eV), so taucht der Ising-Peak in
die bandartige Linienform ein, wihrend sich die Spin-Flip-Struktur von derselben fortbewegt.

3.6 AES an vollstindig gefiillten Bindern

Der andere exakt losbare Grenzfall liegt mit vollstindig gefiillten Energiebdndern vor
(nm = 2,n = 2d); das chemische Potential liegt formal im unendlichen, p — oo. Alle
Partialintensititen lassen sich an (3.2.3) und (3.2.4) ablesen; es gilt:

e L Sy Loy B (3.6.1)

in besetzten Bindern lassen sich natiirlich keine AP-Elektronenpaare mehr unterbringen.
Aufgrund des thermodynamischen Vorfaktors gilt dagegen fiir die partielle AE-Intensitat:

Lam's' (B - 2p). (3.6.2)

K(A’E'S)ma' (E 9 ) p—00 E

Sowohl die exakte Bewegungsgleichung (3.4.6) fiir DI*™ (E), als auch die Beziehungen

iTmo

(3.4.11) — (3.4.13) gelten allgemein. Man hat die hoheren Zweizeit-Kommutator-Green-
funktionen fiir den Fall n = 2d zu diskutieren. Alle Erwartungswerte mit rechts stehenden
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Erzeugungsoperatoren verschwinden, weil im Ket-Vektor | (2d) ) keine zusdtzlichen Teilchen
mehr erzeugt werden kénnen:

o) 1(2d)) "= 0 (3.6.3)

Deshalb braucht man lediglich die Subtrahenden der von ¢ und ¢’ abhéngenden Kommutatoren
inT, Q, R,V bzw. W und der urspriinglichen Greenfunktion D miteinander zu vergleichen.

Ferner hat man zu beachten:
n=2d

(T o (3.6.4)

denn jeder Gitterplatz weist die maximale Anzahl an Elektronen auf. Also gilt z.B., mit der
Definition (3.4.8):

(Nf;;") weH atd— 13, (3.6.5)

Dieser Erwartungswert erniedrigt sich dann, wenn entweder am Gitterplatz ¢ zuvor ein Elek-
tron vernichtet wird, das nicht aus dem Teilband m stammt, oder ein Elektron am Gxtterplatz
j, welches nicht dem Teilband m’ angehért. In der Zweizeiten-Greenfunktion Qfﬂf : (t,1")
erscheint der Ausdruck

- <(czm a‘c-‘t-‘mo) (t,) ( cmo'Ner:t J'm’cr') (t)> .
Also erhilt man aufgrund (3.6.5) fiir das voll besetzte System die Vereinfachung:

Qizm'e"(B) "= [4(d — 1) = 6,5 (1 = b)) DETT(E). (3.6.6)

u:mcr iTmao

Fiir V/*™'(t,1') diskutiert man den Zustand:

iTmao

(Cﬁ'm—a [Z (1 - 6vm) C;'t—o-civcr] cjm'o") (t) l(2d))

= _'51'3'60'—0‘ (cim—a 2 (1 um) 6um jm! a'cjm’a’cjm’—a’) (t) ] (2d) )
'61'3'60—0' (1 - 6mm’) (Cim—anjm'a'cjm’—a’) (t) | (2d) ) . (3'6'7)

Der Operator njms,(t) 148t sich den Vertauschungsregeln fiir Fermionen geméfl an ¢jmr—o+(t)
yvorbeiziehen® und liefert am Ket—Vektor des voll besetzten Systems den Eigenwert 1. Damit
ergibt sich nach Riicktransformation auf die Energie zuletzt:

Va8 (b ) B DEDT (EY - (3.6.8)

iTmo irTmao

Auf dhnliche Art und Weise findet man fiir die anderen Greenfunktionen:

i o € 3 (= O S B i )04 N

iTM o iTMmo
RIEMI(B) "= _6;(1 - b)) 2,2, DT (E),
wire'(B) = 0. (3.6.9)

Man setzt die Beziehungen (3.6.6), (3.6.8) und (3.6.9) in (3.4.6) ein, stellt eine Bewegungs-
gleichung fiir D auf, vereinfacht weitere sich ergebende Greenfunktionen in vollkommener
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Analogie zu den bisher dargestellten Uberlegungen und gewinnt zuletzt das Endergebnis:

m'o! 1
K(AES) (E v 2#) = ; (1 - J‘mm'éao”) .

1 mao

1 mm/ mm/

Ghig = . (3.6.10)
Vi [14U22,8%9(q, )| - [7252,082.(q, B)]

mm/!

A%,(q,E) [1+ Us5ua i (a, E)|

mm/
. e (2d)
mit dem Polarisationspropagator A ..

1 ~ —
AP, (g, E) = =D [B+i0% - 20 — 4(d = 1)T — em(k) — em(q - k). (3.6.11)
k
Ag:ﬂ,(q,E) wird wegen der Zielsetzung, allgemein die Bedeutung direkter Korrelationen zu
untersuchen, wie A® (g, E) im Rahmen der tight-binding-Né&herung berechnet. Das Re-

mm/!

sultat gleicht der Beziehung (3.4.33) bis auf zwei Unterschiede. Die verallgemeinerten Cou-
lombmatrixelemente haben umgekehrte Vorzeichen:

(Usimss Toime) — (~Usimss =Joime) - (3.612)
Auflerdem ist die Energie gegen den folgenden Ausdruck zu ersetzen:
E— E-2U-4(d-1)U. (3.6.13)

Der konstante Summand 7,
m=U+2d-1)T, (3.6.14)

resultiert aus der Tatsache, dafl in einem voll besetzten System jedes Elektron aus dem m—ten
Teilband sowohl mit einem spinantiparallelen Partner aus demselben Band, als auch mit den
iibrigen 2d — 2 Teilchen wechselwirkt. Die BDOS’ pom(E) sind daher um den Energiebetrag
7o gegeniiber den Zustandsdichten im (n = 0)-Fall verschoben.

3.7 Exakte AE-Intensitidten

Die numerische Auswertung der exakten (n = 2d)-AES-Theorie konzentriert sich wie im
Fall n = 0 auf das einfache Zweiband-System (d = 2) mit den wie in Abb. 3.5.a gezeigten
Teilbindern. Das chemische Potential 148t sich formal auf den Wert u = €02 + Woz + 1o festle-
gen. Das ist die obere Kante der hoher liegenden BDOS. Die nun folgende Auswertung ist mit
der vorangegangenen weitgehend vergleichbar. Bei festgehaltener Intraband-Wechselwirkung
U = 2eV sowie den in Abb. 3.5.a entnehmbaren Kenngréfien wurde jeweils eine der beiden
Interband-Kopplungen U oder J verindert.

Die grofien Ahnlichkeiten zwischen den AP—Spektren des leeren Systems und AES an
vollen Bindern verwundert natiirlich nicht. Es gibt aber auch deutliche Unterschiede. Die
grofen Intraband-Kopplungsstirken fiihren auch hier zu Satelliten; diese erscheinen nun auf
der niederenergetischen Seite des Bandspektrums, das im folgenden Energie-Intervall liegt:

Eom + Eom! — To S E - 2[-" S Eom T+ WDm + Eom! + WDm" — 7o - (371)
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Abbildung 3.7.a: Die AE-Intensitdt des voll besetzten Zweiband-Systems (n = 4) als Funk-
tion der Energie E = E — (U 4 2(d — 1)U) fir verschiedene Werte der direkten Interband-
Wechselwirkung U. Die tibrigen Parameter sind festgehalten; U = 2eV , J = 0.175eV,
siehe auch Abb. 3.5.a. Die Satelliten sind 400-fach verkleinert abgebildet und die Intraband-
Satelliten (durch U unbeeinfluft) dabei in durchgezogenen Linien gezeigt. Die nichtdiagonalen
Satelliten (o, —0o) sind aufwdrts verschoben und als Finfligung dargestellt, jedoch in Position
und Héhe unverdndert.

Die beiden Intraband-Satelliten [Abb. 3.7.a] erscheinen wie in den (n = 0)-AP-Spektren
durch einen Energiebetrag von etwa 2 ATy getrennt.

Weitere Satelliten gehoren zu den Interband-Wechselwirkungen U und J. Jeder dieser
(m, m')-Peaks gehort zu einem intraatomar gebundenen Zwei-Loch-Zustand, wobei ein Loch
aus dem Subband m, der andere AE-Partner dagegen aus dem m’~ten Subband stammt. Zum
bandartigen Spektrum tragen dagegen Lécher bei, die unmittelbar, nachdem sie lokal ange-
regt worden sind, unabhéngig voneinander iiber verschiedene Gitterplitze propagieren. Weil
Satelliten fast das gesamte spektrale Gewicht mit sich fithren, ist der Einfliis direkter Korre-
lationen vor allem an diesen auszumachen. Demgegeniiber ist das Verhalten des Bandparts
vernachldssigbar, dessen Intensitdt bis auf einen kleinen Rest zusammenfillt.

Die direkte Interband-Intensitit, Glg. (3.2.6), wird Léchern mit parallelen Spins aus un-
terschiedlichen Teilbidndern zugeordnet. Die wirksame Kopplung ist (U —J/2) und verursacht
einen Satelliten, wenn ihr Betrag hinreichend gro8 ist.

Bei der nichtdiagonalen Linienform Ig’é}”) haben die beiden AE-Teilchen aus den unter-
schiedlichen Teilbindern entgegengesetzte Spins, daher gilt (J22, # 0). Es kénnen sogar zwei
Satelliten entstehen, abhingig davon, ob bei der gebundenen Lochpaar-Anregung die Spins
ausgetauscht werden oder nicht [Spin-Flip-Satellit: (I + 3J/2), Ising-Satellit: (T — J/2)].
Zwischen beiden besteht ein energetischer Abstand von ungefihr 2J, wobei der Spin—Flip—
Peak niedriger liegt, weil die verallgemeinerten Coulombmatrixelemente im Vergleich zu den
(n = 0)-AP-Spektren das umgekehrte Vorzeichen tragen.
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Ebenso wie im APS-Fall, so fallen auch hier der Ising— und der Diagonal-Satellit exakt
zusammen. Die Abb. 3.7.a veranschaulicht die U-Abhingigkeit der gesamten AE-Intensitit,
Glg. (3.2.11), wenn die Interband-Austauschkopplung J bei 0.175 eV liegt und auch alle
anderen Parameter konstant sind. Die Interband-Satelliten bewegen sich mit steigendem
7 vom bandartigen Spektrum fort und gewinnen dabei an spektralem Gewicht. Die mit
durchgezogenen Linien dargestellten Intraband-Satelliten werden durch U natiirlich nicht
beeinflufit, sondern nur von U. Auch der Abstand zwischen den beiden Interband-Aus-
tauschpeaks zeigt keine merkliche U~Abhé4ngigkeit, wie an der Einfiigung in Abb. 3.7.a zu
erkennen ist.

In der Abb. 3.7.b ist die Entstehung eines (o, o)-Interband-Satelliten zu beobachten.
Bei U = 0.1eV findet man erneut die Situation vor, dafi die wirksame Interband-Kopplung
U-J/2 beinahe verschwindet und so IL%? der einfachen Selbstfaltung noch sehr nahe kommt.
Steigendes U dagegen deformiert die Linienform, gezeigt im Teil (a), und ab U = 1.3eV spal-
tet der direkte (1,2)-Interband-Satellit ab. Im Teil (b) der Abb. 3.7.b ist seine Verlagerung

mit wachsendem U zu niedrigen Energien hin zu erkennen.

Der kritische Wert von U, oberhalb dessen der Satellit als eigenstindige Struktur anzu-
sehen ist, ist etwa zweimal so hoch, wie beim entsprechenden AP-Spektrum in Abb. 3.5.h.
Diese nicht strenge Aquivalenz zwischen den Resultaten fiir volle und leere Bénder ist den
asymmetrischen BDOS’ zuzuschreiben, die eine genaue Teilchen-Loch—Symmetrie verhin-
dern.

Abb. 3.7.c lifit die U-Abhiingigkeit der nichtdiagonalen Interband-Intensitdt Ig%-;a)
erkennen. Wahlt man 2J < Wom + Wom’ und kleine Werte von U, so besteht das Spektrum
ausschlieBlich aus der bandartigen Linienform. Ubersteigt U etwa 1 eV, erscheint zundchst
der einem Spin-Flip-Prozef zuzuordnende Satellit. Der Ising-Peak stellt sich erst ab einem
héheren T-Wert (U > 1.4eV) ein. Wegen J = 0.175¢V befinden sich beide Peaks auf der
niederenergetischen Seite des Bandspektrums.

AbschlieBend sei die J-Abhingigkeit des Interband-Beitrages zur exakten AES—Gesamt-
linienform demonstriert.

Abbildung 3.7.d zeigt fiir die diagonale Interband-Intensitdt den Gegenspieler—Charakter
der Coulombgréfen U und J. Es gibt erneut grofie Ahnlichkeiten zu den AP-Spektren in Abb.
3.5.j. Weil J in die wirksame Kopplung (U — J/2) negativ eingeht, wird der (o, 0)-Inter-
band-Satellit mit steigendem J von der linken Seite her ins Bandspektrum yhineingetrieben®
und ,durchwandert es gewissermafen, bis dieser auf der hochenergetischen Seite wieder
erscheint. Das ist bei etwa J > 2.5¢V der Fall. Die Parameter U und U sind festgehalten,
ebenfalls die anderen Grundgréfen, wie sie aus Abb. 3.5.a ersichtlich sind.

Der zweite Effekt von J ist die VergroBerung des Gaps zwischen den beiden (o, —0)-
Satelliten. Der Nicht-Spin-Flip-Peak (Ising-Satellit) koinzidiert mit dem bereits in Abb.
3.7.d gezeigten (o, 0)-Satelliten und verlagert sich mit J zu gréBeren Energien. Die Bewe-
gung des Spin-Flip—Peaks ist dem entgegengesetzt. Wenn J einen gewissen Wert iibersteigt,
(J > 2.5¢V), geschieht es sogar, daf der Ising— und der Spin-Flip-Satellit auf verschiedenen
Seiten des Bandspektrums erscheinen.

Die hierzu erforderliche Parameterkonstellation (U, U) = (2, 0.8)eV, J > 2.5¢V mag
unrealistisch sein, zumindest, was die beiden Austauschkopplungen betrifft (J > U). Aber
an dieser Stelle, wo es um exakte Aussagen geht, ist die Frage nach einer angemessenen
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Abbildung 3.7.b: Diagonale Interband-AE-Intensitdt des voll besetzten Zweiband-Systems
als Funktion der Energie, und zwar fiir verschiedene Werte von U. Die iibrigen Parame-
ter bleiben fest: U = 2¢V , J = 0.175¢V. (a): Die Bandspektren bei schwacher, direkter
Interband-Kopplung. (b): Fir U > 1.3¢V spaltet der Diagonalsatellit ab. Dabei verkleinert
sich der bandartige Teil soweit, daf er auf der hier verwendeten Skala nicht mehr erkennbar

1st.
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Abbildung 3.7.c: Nichtdiagonale AE-Intensitdt I‘g"{;) des voll besetzten Zweiband-Systems
(n = 4) als Funktion der Energie E = E — (U + 2(d = 1)U) bei verschiedenen Werten der
Interband-Kopplung U. Neben U = 2¢V und J = 0.175eV sind auch alle ibrigen Parameter

festgehalten.
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Abbildung 3.7.d: Diagonale AE-Intensitdt des besetzten Zweiband-Systems (n =
Funktion der Energie E = E — (U + (2(d — 1)U) bei verschiedenen Werten der Interband-
Austauschwechselwirkung J. Die tbrigen Parameter sind auf U = 2¢V, U = 0.8V und

gemdf} Abb. 3.5.a festgelegt worden.
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Abbildung 3.7.e: Nichidiagonale Interband-AE-Intensitdt IE&%TS'U) des wvoll besetzten
Zweiband-Systems (n = 4) als Funktion der verschobenen Energie E = E - (U+2(d-1)U)
fiir verschiedene Werte der Interband-Austauschkopplung J. Parameter: U = 2eV und
U = 0.8eV. Alle gezeigten Satelliten sind um das 25-fache gestaucht.

Festlegung der Modellgréfen auch nicht relevant. Vielmehr sind die Ergebnisse ein Beleg
fiir die unvernachlissigbare Bedeutung elektronischer Korrelationen in den Zweiteilchenspek-
tren. Man kann natiirlich auch exakte (AE-)AP-Signale berechnen, die aus mehr als nur
zwei vollen bzw. leeren Teilbindern bestehen, doch wiirde zu den bisher erbrachten Be-
funden nichts wesentlich Neues hinzukommen. Bei sehr schwachen Kopplungen wiirde sich
das Spektrum nur aus einem relativ formlosen, breiten Bandpart zusammensetzen. Grofere
Kopplungsstirken jedoch wiirden dieses deformieren und zuletzt die Abspaltung etlicher Sa-
telliten provozieren. Jedes Teilband m, (m = 1,...,d) ist in der Lage, abhingig von U/Wom
cinen Intraband-Satelliten hervorzubringen. Jedes Paar Teilbénder ((mm'), m # m') kann
dariiber hinaus drei Interband—Satelliten erzeugen, wenn (I —J/2)/Wom und (U +3J/2)/Wom
kritische Betrige iiberschreiten. Einer der Interband-Peaks erscheint dann, wenn die beiden
angeregten Locher oder Elektronen parallele Spins haben, die beiden anderen findet man im
Falle antiparalleler Spinstellung. Der sog. Ising-Satellit (ohne Spin-Flip) fillt dabei stets
mit dem direkten Interband-Satelliten zusammen. Beide haben die Kopplung u-Jj2.

Es erscheint aber fraglich, ob die Vielfalt an Strukturen, welche hier gezeigt wurde, in
einem Experiment tatsichlich beobachtbar ist, denn die unvermeidbare Faltung der ,Roh-
spektren® mit der Apparatefunktion mufl zu einem drastischen Ausschmieren aller Linienfor-
men fiihren, so daB z.B. die charakteristischen Unterschiede zwischen Satellit und Bandpart
weitgehend verwischt werden. Dies wird im Laufe des néchsten Kapitels an einem Beispiel

demonstriert.



Kapitel 4

Das magnetische
Multiband—System

Der teilweise gefiillte Valenzbandkomplex, der mit in der Natur vorkommenden Magnetika
gegeben ist, erfordert fiir das Studium des Zusammenhanges zwischen kollektiver Ordnung
und der Spinunterscheidbarkeit der Zweiteilchen-Spektren die simultane Beriicksichtigung
direkter und indirekter Korrelationen. Das grundsitzliche Verfahren zur Berechnung der
Zweiteilchen—-Spektraldichte wird durch die Tatsache der Kopplung der Teilbander zwar nicht
geindert, jedoch in allen Stufen verkompliziert [92].

4.1 Die Multiband-Zweiteilchen—Spektraldichte

Die fundamentale Gréfie der AES— und APS-Theorie 148t sich durch eine &hnliche Vertex-
korrekturmethode berechnen, die in Abschnitt 2.4 [83] zur Anwendung gekommen ist. Der
Ausgangspunkt ist der Zusammenhang zwischen der eigentlich interessierenden Zweiteilchen—
Spektralfunktion und der retardierten Greenfunktion G™'?'(q,E +1i0%):

m'a’ 1 m'a! ;
Aima (E) = _ng {Gmg (QaE + 3U+)} . (4.1.1)
q

Da man mit Temperatureffekten zu rechnen hat, wird zunéchst die Zweiteilchen-Matsubara-
funktion G™'¢'(g, Eo),

K

A b 1 i

6 (@ Bo) = 5 3 [ dr o0 (3507 ) (S (o _ioms (7)o O D)
kpo

(4.1.2)

diagrammatisch entwickelt. Alle Operatoren stehen in ihrer modifizierten Heisenberg-Dar-
stellung, Glg. (2.4.4).

Das charakteristische, allgemeine Diagramm von Gm'e'(q,Eg) in Abb. 4.1.a trigt an
seinen festgehaltenen vier duferen Linien und zwei dufieren Vertexpunkten im Unterschied
zur Abb. 2.4.a zusitzlich Band— und Spinindizes. Antiparallelitit der Spins wird nicht
mehr verlangt, denn die beiden lokal angeregten Teilchen diirfen verschiedenen Teilbdndern

101
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Abbildung 4.1.a: Allgemeines Diagramm der Zuweiteilchen-Matsubarafunktion fir das
Zwetband-System.

angehéren. Eo( By ) sind die bereits aus Glg. (2.4.5) bzw. (2.4.6) bekannten Bosonen— bzw.
Fermionen—-Matsubaraenergien.
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Abbildung 4.1.b: Das allgemeine Multiband-Vertezdiagramm.

Das Diagramm n—ter Ordnung besteht aus n Vertizes (gestrichelte Linien) und 2n + 2 Ein-
teilchenpropagatoren (durchgezogene Linien). Die Regeln fiir deren Ubersetzung in konkrete
Funktionen in Abhingigkeit von Energie und Wellenvektor sind aufgrund der Indizierungen
nach Band und Spin nunmehr abgewandelt [63, 78]:

(1) Jeder Vertex erhdlt den Faktor

1 o

1 oo’ e 5
ﬁgﬁ mm' )

_-fl_zﬁ mm/! oder

es gelten Energie- und Impulserhaltung. Die verallgemeinerten Coulombmatrixelemente
o0’ bzw. J22, sind in Glg. (3.4.24) bzw. (3.4.25) definiert. Am jeweiligen Vertex-

mm/’

punkt wirkt UZ7 , spinerhaltend, wahrend ihn dagegen J;f;, gerade umkehrt, was man aus

der Definition (3.4.25) ersehen kann. Alle inneren Energien (E}, Ep,...) sind Fermionen-
Matsubaraenergien.
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(2) Propagatoren bedeuten ,freie“ Einteilchen-Matsubarafunktionen:
2m'e! (0) 7 -1
(Gm o ) (k.-Ekl_) T . (zEki — em(k:) + ,u) . (4.1.3)
Dieser Ausdruck ist mit einem zusétzlichen Faktor ezp (EEk 0+) zu versehen, falls der Pro-

pagator an dem selben Vertex beginnt und endet.

(3) Uber alle inneren Wellenvektoren und Energien k;, k, p, Eg,, Er, Eq ist 2u summie-
ren, nicht jedoch tiber ¢ und Ey.

(4) Die Anzahl § geschlossener Schleifen ist durch einen Faktor %}?Es— zu beriicksichti-

gen. Am allgemeinen G™'?'-Diagramm 1Bt sich der Abb. 2.4.d analog eine Vertexfunktion
definieren; an Abb. 4.1.c erkennt man, daB festen, externen Punkte sowohl Spin— als auch
Bandindizes tragen.

(q-kE,)m"

(qE,) o <>ch(qE,kEl)

( k EO_ El) m’'c’

Abbildung 4.1.c: Die Vertezfunktion T’ (ohne Spin-Flip).

Man approximiert die Zweiteilchen-Matsubarafunktion parallel zur Vorgehensweise in
Abschnitt 2.4. Die Vertexfunktion denkt man sich in eine unendliche, aus irreduziblen Ver-
texparts bestehende Teilreihe zerlegt, was bedeutet, dafl sich von keinem der Summanden ein
Selbstenergiediagramm einer Einteilchen-Matsubarafunktion abspalten 1dfit, s. Abb. 2.4.c.
Die direkten Korrelationen aufgrund der Intra— und Interband-Wechselwirkungen werden
mit dieser Methode exakt beriicksichtigt. Um auch den fiir Kollektivphdnomene verantwort-
lichen indirekten Korrelationen Rechnung zu tragen, modifiziert man die Diagrammentwick-
lung durch das Ersetzen freler durch angekleidete Einteilchen-Propagatoren. Die Darstellung
der gesuchten Funktion G’“ '(q, Eo) zeigt die Abb. 4.1.d. Thre , Ubersetzung® lautet:

Gr'e' (gEo) = hﬁ 5 20 G0 (BOGY),(Bo— BT (aBoikEy).  (4.14)

|El
G(1) ist die angekleidete Einteilchen-Matsubarafunktion, die die Information tiber die kollek-
tive Ordnung enthilt. Die Einteilchen—Selbstenergie ist noch an gegebener Stelle ndherungs-
weise zu berechnen.

Wegen der Prozesse, bei denen sich der Spin an einem Vertexpunkt umkehrt, wird man
neben der in Glg. (4.1.4) a.uftretenden Vertexfunktion auch die in der Abb. 4.1.e diagram-
matisch dargestellte Grofle - o (gEo; kE;) zu berechnen haben. Dies geschieht in beiden
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GY E)

gkmo

G q,E,) =

é(l)

k m'c

.(E-E) I'™°( qE,; kE,)

Abbildung 4.1.d: Diagrammatische Darstellung der Zweiteilchen-Matsubarafunktion mit
Hilfe der Vertezfunktion und zweier angekleideter FEinteilchen-Matsubarafunktionen.

(q-kEl)m-G

(qE,) "% <=>T"°(qE,; KE,)

(KE;E)) po

Abbildung 4.1.e: Die Vertezfunktion T (mit Spin-Flip).

Fillen mit Hilfe der modifizierten Leiterapproximation, welche man im Abschnitt 2.4 erldutert
findet. Die Abb. 4.1.f zeigt diese geometrische Zerlegung an der Vertexfunktion ohne das
Umklappen der Spins.

Die algebraische Ubersetzung lautet:

Im'¢'(qEo; kEy) = (4.1.5)
1 a.’ 1 o 2 m’al
1+ (_FEU:AH’L’) F ZE Gg;’a’(Eﬂ - EQ)Gg—)-pma(EQ) rma (qu;‘pEg) ‘3
P.e2

1 ' 1 - A - i1
1t (i) 3 Ctr(Bo = EC{prs(B2) TS (a i E)-
P.E2

In gleicher Weise erhilt man den Ausdruck fiir die Vertexfunktion mit Spin-Flip, den Abb.
4.1.g zeigt:
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(.)™° o,
'(qEn)g.‘g.: @ + U +
- G i
()™ )™
S o
3™ o™ ™
= e +U§ + JE
() poo (...)m.% o (...)m.é
DIl qE:pE) ™ qE,; pE,)

Abbildung 4.1.f: Die modifizierte Leiterapprozimation an der Vertezfunktion T'.

fm'=c' (g Eo; kEy) = (4.1.6)
1
( h2ﬂ ngf’ﬂ) N E Ggma’ (ED - E2)Gq—pma(E2)rmg (qu,pEz) +
P.E2

( "8 75U’ ) E G;(r:r)n’—a’(Eﬂ - E2)é$111pm-a(E2)r$’:g'(qu;PEz) .
P E

Offensichtlich sind beide Vertexfunktionen nicht (kE;)-abhéngig, wie man an den rechten
Seiten der Glgn. (4.1.5) und (4.1.6) erkennt:

™' (qEo;kE;) => I (qEo),
Fma(qu,kEl) S rma(qu) (417)

Dies vereinfacht die Beziehungen (4.1.5) und (4.1.6) noch erheblich. Ahnlich wie in Glg.
(2.4.10) fiihrt man einen Polarisationspropagator ein, der im Mehrband-System von Band
und Spin abhingt und den Abb. 4.1.h dlagrammatlsch darstellt.

Am'e'(q, Eo) = ﬁz 5N Z GG 1oi(Bo = E2) G prno (). (4.1.8)

Man beachte auch hier, daff im Verglexch mit der Abb. 2.4.g an die Stelle spinantiparalleler
Teilchen (Locher) die allgemeinere Forderung (3.2.1) getreten ist. Mit Glg. (4.1.8) lassen sich
(4.1.5) und (4.1.6) einfacher formulieren:

I (qEo)- [1 - UsanARs (a, Bo)| = 14 Joi-AR'=S (¢, Bo) TR 27 (aBo),  (419)
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€.J™° [0 R V) R
() e Codes ool

- () m.{g

IZa( 9E, ; PE;) Tne(qEy; PE,)

Abbildung 4.1.g: Die modifizierte Leiterapprorimation an der Spin-Flip-Vertezfunktion r.

-

Fr'='(qEo)- [1 - UsenA'=2' (9, Bo)| = o ARE (9, Bo) Ts (gBo) . (4:1.10)

Die Darstellung der Zweiteilchen-Matsubarafunktion in der Glg. (4.1.4) ist mit dem Glei-
chungssystem (4.1.9) und (4.1.10) in I ynd T™7¢" vollstindig. Man 16st die beiden

m—=a
letzten Relationen nach T™ (gE,) auf und setzt das Resultat in Glg. (4.1.4) ein. Das
ergibt:
Gm'e'(q, Eo) = hAZ'?' (¢, Eo) - e (q,Eo) = (4.1.12)
n 1 - Usz AR'=2' (a, Eo)| AR (g, Eo)
[1 <Aree., A (g, Eo)] : [1 -Uze Am=2(q, Eo)] = {guel J* (Am‘g‘f\m’:},") (¢, Eo)

Im letzten Schritt der Aufgabe, die Zweiteilchen-Spektraldichte zu ermitteln, hat man den
Polarisationspropagator mit Hilfe von EinteilchengréfBen auszudriicken. Man benutzt den
Zusammenhang zwischen der Einteilchen-Matsubarafunktion und der Einelektronen—Spek-
traldichte:

. _ wd JAg (E') ”
Gma (Q$E0) = E ———‘iEl _E ( . .12)
—00

Das wird in Glg. (4.1.8) ausgenutzt und fiihrt auf:

[e o]

~ ) 1 A I T(E’)A —me(E”)

A™'?' (g, Eo) = — dE'dE" P | . 4.1.13

7 @B = ~ggy 2 [[ee sk —tn -1 4
’ -0
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(q-pE,)™"
Ans (0B) <=> (QB)R5 (QE)TS

(PEyE)) e

Abbildung 4.1.h: Der Spin- und Band-abhdngige Polarisationspropagator, Glg. (4.1.8).

Fiir die Summation iiber die Matsubaraenergien wendet man (2.4.17) und den Residuensatz
an [14] und erh#lt nach der Transformation in die retardierten Funktionen als Zwischener-
gebnis:

.fo..f 1
Ans (9, E-2p)= WZ (4.1.14)
p
P ApmitCE <30 Ap prae{ B~ 2)
[[apapr 2o T2 BapnelT B 1 - g (8 - £-(E))

Um sich nicht an kristallspezifische Besonderheiten zu binden, was aber kein ernstzunehmen-
des Hindernis fiir die Auswertung der Theorie bedeuten wiirde, nimmt man die Summation
iiber p in (4.1.14) mit Hilfe der tight-binding-N&dherung in Angriff; parallel zu der mit den
Beziehungen (2.4.25) — (2.4.31) durchgefiihrten Prozedur erhilt man fiir den Polarisations-
propagator:

Ams'(q, E—2u) = / f dE'dE" (1 - f-(E') - f-(E"))-

Pm's! (E')Pma(E")

LA s T nl)
[1+ (em(q) = Tom) Ymo (E'SE )] Fo B = Bt ioF (4.1.15)
pmeo(E) ist die vom Bandindex abhingige QDOS:
1
pmo(E) = 7= > Apmo (E = 1) - (4.1.16)
Nh T

Die Funktion ™7’ (z,) ist wie folgt definiert:
1o (z,9) = @* (2 = Zmier(2) = Tom’) (¥ = Zmo(¥y) — Tom) ; (4.1.17)

Der wichtige Korrekturfaktor o* ist bereits fiir das nicht entartete System im zweiten Kapitel
diskutiert worden, er wird an die aus den Glgn. (3.3.9) und (3.3.11) zusammengesetzte exakte
Summenregel angepafit:

> [vids - Yi] £ (4d-2)(d-n). (4.1.18)

g
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Die Vernachldssigung der hoheren Terme aus modifizierten Zustandsdichten, s. Glg. (2.4.26),
wird dadurch kompensiert.

Tmo(E) ist die Selbstenergie eines (m, o)-Elektrons, welche sich im Rahmen der Momen-
tenmethode unter der Voraussetzung vernachlissigter Quasiteilchen-Démpfung als reell und
vom Wellenvektor unabhingig herausstellt. Man findet auch, dafi die Wellenvektor—Abhén-
gigkeit des Polarisationspropagators ausschlielich in den Blochenergien &, (g) steckt:

A (q,E - 2p) = As (2 = €m(q), E — 21) ; (4.1.19)

daher lassen sich mit Hilfe der freien BDOS alle dreidimensionalen g-Summationen durch
eindimensionale Integrationen iiber die Energie ersetzen [92]. Man zerlegt die Zweiteilchen—
Greenfunktion A in ihren Real- und Imaginérteil:

A™' (2,E - 2u) = H™?'(2,E) + iNZ2 (2, E). (4.1.20)

Aufgrund der Dirac’schen Identitadt 1d8t sich N™¢'(2, E) direkt der Gleichung (4.1.15) ent-
nehmen, man erhilt:

Np2' (2, E) = [(DRe") (B)+ (2 - Tom) (D22, (B)] - (4.1.21)

H™?' (2, E) gewinnt man mit Hilfe der Kramers-Kronig-Relation:

Nm Ig! (Z EI
s dE! —mao v~ J
L o 22

Hma’( E)

= —[(F;*:)D(En(z—nm) (B, ®] . @122

Die Funktionen (F™.2')o1(E) sind die Hilberttransformierten der Faltungsintegrale
(D3 Joa(E):

(055),(B) = [ do pmo(@pmor(E = 2) (1 = J-(2) = S-(E = 2) (41.23)

I

(o) (®) ] 4z pmo(2)pmic (E — )1y’ (2, E = 2) (1 = f-(2) = f-(E ~2)) .

Setzt man die Glgn. (4.1.19) - (4.1. 23) in (4.1.11) bzw. (4.1.1) ein, so hat man die partiellen
Zweielektronen—Spektraldichten K7 (E — 2u) festgelegt und erhalt das der Glg. (3.4.33)
ihnelnde numerisch auswertbare Ergebnis:

A2 (E;z)+ B (E; z)

mm/

co! (E, )] +[Dcra (E z)]

mm/!

(4.1.24)

o0
Ia.l 1
K5g B -2 =1 [ depuna)
-0

Mit A, B, C und D wurden folgende Ausdriicke abgekiirzt:
Ayi(Ei2) = Npti(zE)
[ ac’, ((N’“ =7 (z; E)) (H’" =o' (2 E)) ) +1-2U%% H™ = ( E)]
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BB = N ) () [(va e B) + (R s E)
Co (E;z) = 1-2U%%,- [H"‘"’ (zE)+ H™=(z; E)]

Kot - (B (5 EVER=Y (5 B) = N3 (s EWWRLY (5 )
D(Esz) = Nuo'(2:E) [Usons — soom B (2 )| +

N7 (23 E) [Usens = eomeHin? (51 B))|

Ko, = (U,‘,’j,:,)g—(.fgf;,)?. (4.1.25)

Sie reproduzieren der Reihe nach alle mit (3.4.34) aufgelisteten Definitionen und das Resultat
(3.4.33) im Grenzfall voller bzw. leerer Bénder.

Zu jeder partiellen Spektraldichte K7}, 'o'(E — 2u) benétigt man auch die Faltungen und

imao
Hauptwertintegrale der Konfiguration (mm',—o — ¢’). Das vergréfiert den Aufwand, die

Glg. (4.1.24) im Hinblick auf mégliche Satelliten zu untersuchen, obwohl dazu ausschlief-
lich die Darstellung der é-Distribution, Glg. (2.4.48), vonnéten ist. Wenn man vom in
Abschnitt 3.1 vorgestellten Multiband-Modell ausgeht und eine starke Intraband-Kopplung
annimmt, so kann erwarten, dafl das m— und o-abhingige Einquasiteilchen-Spektrum wegen
Hy in zwei Quasiteilchen-Subbinder aufgespalten sein wird, deren untere Kanten bei den
Energien Ej(3)m. liegen und deren Breiten mit Wy(3)me bezeichnet sein sollen. Wegen der

Faltungsgréfien N,,T;"'(z; E) bzw. N,’.,’: (z E) muf§ der bandartige Bereich der partiellen
Spektraldichte K™% (E — 2u) in den folgenden Energieintervallen liegen, welche teilweise

imo
iiberlappen konnen:

Eima + Ejm‘a' < E < Eima’ + Ejm."a' + PVimo + ij’o' )
Eim—eo + Ejm'—a" LS E<L<Eimno+t Ejm"-—-a’ + Wim—a F w{im’—a" )
(i) = (1,2). (4.1.26)

Diese Beziechungen gelten fiir die Faltung nieder— oder hochenergetischer Quasiteilchen—Sub-
binder. Fiir die gemischten Kombinationen beachtet man die beiden Bereiche:

ngn(EI me T E2m'ar’) p o T, 8 mfx(Elmcr + Wime + E2me + WZm'a') ) (4-1-27)
m}n(Elm—o + E?m‘—a') < E < maa-x(El m—-o + Wl m-c T+ EZm—a + W?m"—cr") .

Der Intraband-Satellit erfordert gleiche Teilbinder und daher antiparallele Spins,
o'=—-o,m=m. (4.1.28)

Dann ist es nicht von Bedeutung, welches der beiden Funktionale N die Rolle des Kleinheits-
parameters ¢ gemifl Glg. (2.4.48) einnimmt, denn wegen (4.1.28) gilt:

Nns°(2,E)= N3l (2, E). (4.1.29)
Es resultiert die folgende Spektraldichte:

(S)m=o,1 _ o,y — ! 0 0 e 7)o
AYIM(E — 2p) iUzl(FrTa_”h(E)lp m (Tm (FnT;")l(E)( +(Frs7) (E()Ll)gao)
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Fiir AES gilt das negative Vorzeichen. Beim diagonalen Interband-Satelliten sind die Spins
parallel, daher miissen die Teilbandindizes verschieden sein. Dies wird durch die beiden

Konfigurationen
|

(mm',00), und (mm',—g—0); m #m',
gewihrleistet. In Glg. (4.1.24) kann daher N™9(z,E) oder N =%(z, E) zum Kleinheits-
parameter werden. Wenn E auferhalb jedes der mit Glg. (4.1.26) und (4.1.27) genannten
Energiebereiche liegt, stellt sich eine der beiden folgenden Situationen ein:

E>E>
! E
N™o(z,Es<)=0 A NE7(z,E) =0,

E>Es

m'—c m'e E<E<
NP =%(z2,Es<)=0 A N7S(2,E) = 0. (4.1.31)
Es < kennzeichnet die obere (,>“) oder untere (,<“) Kante des von N;‘ff," stammenden
Bandanteils. — Im paramagnetischen System werden die beiden o.g. Konfigurationen vom

Spin unabhingig. Dann vereinfachen sich die Gleichungen in (4.1.25) und (4.1.24) auf die aus
dem dritten Kapitel bekannte Form, und der diagonale Interband-Satellit des Paramagneten
hat genau die gleiche Form, wie der direkte Peak im voll besetzten oder leeren Mehrbandsy-
stem, s. Glg. (3.4.41).

Der nichtdiagonale Interband-Satellit besitzt die spinantiparallele Konfiguration:

1
(mm',00") = (mm',0 —0), m#m'. (4.1.32)

Anstelle von Glg. (4.1.31) gilt:

E>E>
[ ' E<E
NP =%(2,Es¢)=0 A NpZ%(zF) =0,
E>E>
E<E

oder N™°(z,Es<)=0 A NP7°(z,E) = 0. (4.1.33)

Nach einiger Rechnung findet man fiir diagonale und nichtdiagonale Interband-Satelliten die
gleiche Gestalt:

2

(S)m—o m'a’ pom(2i(E))

AV (BE=-2u) =% ) om) (%(E), E) oy . (+:APS, —AES). (4.1.34)
; |Q75(2(E), E))

Es bedeuten:

f - oo’ m'/—g! z 2 ! !
[1 Umm"Hm_” ( 'E)] fa.].ls N::_—U (z, E>'<) = 0

oo’ aa’ m'o! ’ o
Umm'"”mmem—c(z'E)

ANE ) (2,E % Es,c) = 0
falls NnT;a’(Z, E>|<) =0

m'a! — : 4.1.35
omg (2 E) (Jo! 2 (Hme' (2,E))? ( )
Vg = AR (2,E)

L ANZ'(2,EZ E5>,<) = 0

a

Uon(5E) = Usens [(Fe), (B)+ (Fiz), (B)
— Kot | (P (B) Bt (2, E) + (Frs) (B) B2, B)] . (4.1.36)
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2B =Tom — [2n0m (o) (B) (Fmis), (B

[U;z’ [(Fme"). @)+ (Fa”), (B)

xem [(Fme) (B) (Fats), By + (Fmis™”) ,(®) (B, ()]

F { [nf&: () @) (), (B) - (Fe), (B) (Fs”) ()]
v vz (Fe), - (), @) |

+

1

b ooz (), (), 00} . (413

Insgesamt sind die Ausdriicke wegen der notwendigen Berticksichtigung der Spinabhéngigkeit
komplizierter geworden. Es ist jedoch nach wie vor unschwer zu erkennen, dafl es beim Inter-
band-Austauschsatelliten zwei Kopplungen, U — J/2 und U + 3J/2, gibt. Deshalb hat man
zwischen einem Ising— und einem Spin-Flip-Peak zu unterscheiden.

Wenn das System ferromagnetisch ordnet, sind die spindiagonalen Konfigurationen na-
tiirlich nicht dquivalent, so daB der zu diesen gehérende Satellit eine Doppelstruktur besitzen
kann. Man findet:

A9 B —op) = AP(E-2u)+ AP(E - ),

LTI L 1 _ (FrZ(E)
el (T°”‘ T = T2 E W(B) (F;*'::’)l(E)) ’

(5)(p _ 1 _ (Em)o(E)
A;(E—-2p) o« pom (Tom T 721 (E) (F,;';;a)l(E)) . (4.1.38)

4.2 Gekoppelte Einquasiteilchen—Zustandsdichten

Die Resultate aus der Modellrechnung am s-Band-Hubbard-System lassen sich nicht auf die
magnetischen Eigenschaften eines aus mehreren Teilbdndern bestehenden Elektronensystems
iibertragen. Jeder der in den Glgn. (3.1.8) — (3.1.12) definierten Wechselwirkungsoperato-
ren Hy, Hy und Hp hat einen bestimmten Einflufl auf das Einquasiteilchen-Spektrum. Die
grundlegende Arbeit von Nolting [75] zeigt, daf die Intraband-Wechselwirkung Hy entschei-
dend dafiir ist, daB spontane Magnetisierung iiberhaupt in Erscheinung tritt. Hy und Hj;
sind fiir die kollektive Ordnung zwar nicht unmittelbar verantwortlich [56, 57], modifizieren
aber magnetische Kenndaten, wie weiter unten naher erliutert wird. Der fiir die Beschrei-
bung des Multiband-Magneten verwendete Hamiltonoperator wird aus (3.1.2) und (3.1.3)
zusammengesetzt; mit Hilfe der Fermionen—Vertauschungsregeln 1dft sich der Operator der
Wechselwirkung in kompakter Form angeben:

1 ' '
= E : co' .. +
Hy = -2— {Ummrn,m,n;m:a: + J::ﬂ‘t'c{m‘-a'C;tn—acimacim‘cr'} . (421)
m,m’
io0!
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Weil das Interesse an der Vielteilchentheorie der Zweiteilchen-Spektren vorrangig auf die Er-
kennbarkeit magnetischer Phaseniiberginge gerichtet ist, braucht die Berechnung der fiir AES
und APS als Input bendtigten QDOS’ nicht zu aufwendig gestaltet zu werden. Eine mean-—
field-Behandlung des Operators H; hat in [56] zu exzellenten Ergebnissen fiir Ni gefiihrt; diese
Niherung soll daher iibernommen werden. Man erhélt durch sie einen Hamiltonoperator mit
einem effektiven Multiband—Hubbard-Term:

. 1
H= Z em,(k)czmackma + §U Z Wi Wi (4.2.2)
k,m,a i,mo

Die Grofie emq (k) ist die renormierte Blochenergie:

emo(k) = em(k) + T (n — (nm)) - %J il . (4.2.3)

Es muf hervorgehoben werden, daff die Vereinfachung (4.2.2) ausschlieflich fiir die Bestim-
mung der Einteilchenfunktionen vorgesehen ist. An der Zweiteilchen—Spektraldichte liefle
sich diese Approximation nicht rechtfertigen. Interband-Wechselwirkungen sind fiir direkte
Korrelationen zu bedeutsam, um vernachlissigt werden zu diirfen. Die thermodynamischen
Erwartungswerte in Glg. (4.2.3) miissen selbstkonsistent mit Hilfe des Spektraltheorems
(69, 63] bestimmt werden:

(nm) = Z(nimo) )
(Pm) = E (1 - 6mm")za’ (nim'a') 3

m'a’

(Rime)

5 [ B I (B) Ao (B = 1. #.24)

Das mit dem effektiven Hubbard-Hamiltonoperator gegebene Vielteilchenproblem wird mit
Hilfe der gleichen selbstkonsistenten Momentenmethode und dem gleichen Ansatz fiir die nach
Teilbsindern separierte Einteilchen-Spektraldichte gelést, die bereits am Einband-System
mit Erfolg angewandt worden ist. Die Einteilchen—Selbstenergie X,,,(E) ist wegen der ver-
nachldssigten Quasiteilchen-Dimpfung im Zweipol-Ansatz der Einteilchen-Spektralfunktion
k-unabhingig und reell:

E+ K= y ; J—
E+ K= By - U(l = (nm—o)) '

Der Term B,,_, ist mit Glg. (2.2.24) vergleichbar und enthélt hohere Erwartungswerte:
(rmms) (1= (o)) (Bmo = T$)) = l2(1—6..):r.. (M) (¢E o Cimmo (2Mime — 1))
m—o m—o m-—ao Om N - 1] 10 itm=—o Jm=ao tmao *
i

(4.2.6)

o B) = U {(Rm—q)

(4.2.5)

Té;'n) ist der Schwerpunkt des renormierten Blochbandes:

o 1 _
T§;) = Tom = 572 (pm) + U(n = (nm)). (4.2.7)

Die Korrelationsfunktionen, die mit der Berechnung der freien Parameter des Zweipol-An-
satzes im zweiten Schritt der Momentenmethode auftreten, lassen sich, wie im Abschnitt
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2.2 dargelegt wurde, im Rahmen der tight-binding-Nédherung oder sogar ezakt mit Hilfe
der Einelektronen-Spektraldichte Ay, _(E) ausdriicken. Letzteres gilt fiir die spinabhéngige
Bandverschiebung By,—s, welche fiir die Existenz der stabilen ferromagnetischen Phase ent-
scheidend ist. Ausgehend von der allgemeinen Form von Ay, . (E),

Ay (E) = 16 (E + p = Emo(k) = Zmo(E)) (4.2.8)

ist die Bandverschiebung ein Funktional der Selbstenergie und der QDOS:

(rms) (1= (tps)) [Brneo = TEn")| = (4.2.9)

[ 4B 1B [~ Zps(B = 1) = T57] | FEmea (B =)= 1] e (B).

Wegen der k-unabhingigen und reellen Einteilchen—Selbstenergie kann man die QDOS mit
Hilfe der zum Teilband gehérenden BDOS ausdriicken:

Pma(E) = pom (E + %zg.] (Pm) = U(n — (nm)) — Em,(E)) . (4.2.10)

Der Erwartungswert (p,,) setzt sich aus den Magnetisierungen aller Teilbdnder aufer dem m-
ten zusammen, s. Glg. (4.2.4). Das m-te Teilband wird also von den anderen Bandern durch
J polarisiert. Dagegen beschreibt der Term mit U, wie das Band m von der Teilchendichte in
den iibrigen Teilbindern beeinfluit wird; seine Bedeutung kommt darum der einer klassischen
Coulomb-Wechselwirkung nahe.

Mit den Beziehungen (4.2.3) — (4.2.10) liegt ein geschlossenes, gekoppeltes Gleichungssy-
stem vor, welches fiir beliebige Temperaturen und Bandbesetzungen n (0 < n < 2d) selbst-
konsistent 16sbar ist. Wenn man im Teilband m ungleiche Spindichten erhilt,

(nm1) # (Am1)

so liegt kollektiver Ferromagnetismus vor.

4.3 Modellparameter und magnetische Phaseniiberginge

Das Zweiband-System, das in Abb. 3.5.a skizziert wurde, soll nun untersucht werden. Es
simuliert eine Situation, wie sie in Ubergangsmetallen und ihren Legierungen typischerweise
gegeben ist. Natiirlich ist eine Erweiterung auf mehr als nur zwei Teilbdnder stets moglich; der
erhohte Rechenaufwand erbringt jedoch keine qualitativ neuen Resultate. Es ist nicht nétig,
grundsitzlich alle existierenden Teilbdnder in die Rechnung einzubeziehen; beispielsweise
sind bei Ni, das noch immer Gegenstand intensiver Forschung ist [57, 76], die drei unteren
3d-Binder vollstindig besetzt und damit magnetisch inaktiv. Erst das vierte, zweithéchste
Teilband weist eine geringe Lochdichte auf, und das etwas mehr als halb gefiillte fiinfte Band
bestimmt im wesentlichen die magnetische Ordnung.

Die folgenden Betrachtungen betreffen eher allgemeine Eigenschaften, die fiir etliche
Ubergangsmetalle typisch sind. Der Einfachheit halber werden beide Blochband-Breiten
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Wo1 und Wy, auf 1 eV belassen. Die Modellparameter U, J und U, die Verschiebung der
beiden BDOS-Schwerpunkte ATy sowie n und T haben ihren spezifischen Einflufi auf die
magnetische Ordnung. Sie bilden ein sechsdimensionales Phasendiagramm, wobei durch die
Wahl gleicher Blochband-Breiten nicht mehr beriicksichtigt werden mufl, da im Prinzip zu
jedem Coulombmatrixelement zwei unterschiedliche Kopplungsstirken gehoren, z.B. fiir die
Intraband-Wechselwirkung U/Wp; und U/Wpy,. Doch ist es nicht nétig, den Phasenraum
vollstindig auf die méglichen para—/ferromagnetischen Uberginge hin abzutasten, denn die
Bedingungen fiir Ferromagnetismus im Einband-System, (2.3.1) - (2.3.3), gelten auch fiir ge-
koppelte Binder, so daff man fiir das Verstindnis des Multiband-Ferromagneten mit wenigen
Modellparametern auskommt.

Zunichst beobachtet man, daB die Bandbesetzung der ferromagnetischen Ordnung Re-
striktionen auferlegt: unterhalb einer kritischen Teilchen— bzw. Lochdichte gibt es keinen
Phaseniibergang; nerit und (2 — n)eri¢ hingen nicht nur von den beiden BDOS’ pom(E),
m = 1,2, sondern auch von den drei Coulombmatrixelementen ab. Die Intraband-Kopplung
U muB einen bestimmten kritischen Wert iiberschreiten, um spontane Kollektivordnung zu
erméglichen. Vom Matrixelement J der Interband—Wechselwirkung ist als sicher anzuneh-
men, daB es etwa eine Gréfenordnung kleiner als U ist [56, 57, 75, 76).

J<U. (4.3.1)

J wirkt im Einquasiteilchen-Spektrum als zusétzliche, starre Verschiebung %z‘,J (pm) der
Substrukturen, wie aus Glg. (4.2.10) ablesbar ist. Fiir einen Phaseniibergang reicht dieser
an die Bandverschiebung im Stoner-Modell erinnernde Effekt nicht aus, es sei denn, (4.3.1)
wird verletzt. Doch lehrt die Erfahrung mit der Auswertung des Stoner’schen Einband-
Hamiltonoperators [93], daB dies bis zu einem Wert von J/Wyy, = 0.4, verglichen mit starker
Intraband-Kopplung (U/Wom > 1), nicht der Fall ist.

Das Coulombmatrixelement U ist fiir eine nicht gleichfsrmige Verteilung der Elektronen
iiber prinzipiell gleichberechtigte Teilbdnder verantwortlich. Es verursacht dadurch in gewis-
sem Sinne eine ,orbitale Polarisierung®, die man in [76] ausfiihrlicher diskutiert findet. Das ge-
meinsame Wechselspiel von U und U erklirt das verbliiffende physikalische Verhalten der an-
tiferromagnetisch ordnenden sog. ,Mott-Isolatoren® ebenso, wie die Isolator-Eigenschaften
der 3d-Ubergangsmetall-Monoxide (z.B. NiO). Fiir Ferromagnetismus ist U weniger wich-
tig, weil der dazu gehorende Operator der Wechselwirkung nicht vom Spin abhingt!. Im
folgenden wird deshalb U = 0 gesetzt.

Mit der Schwerpunktverschiebung ATy wird im wesentlichen eine unterschiedliche Beset-
zungsdichte in den Teilbindern erreicht. Diese Gréfie beeinflut zwar nicht das magnetische
,Verhalten® des einzelnen Teilbandes, gleichwohl &ndern sich die magnetischen Kenndaten
des Gesamtsystems.

In der Auswertung der Einteilchen—Spektraldichte entsprechend den im Abschnitt 4.2
dargelegten Schritten und der im Abschnitt 2.2 vorgestellten Momentenmethode ergeben
sich unter bestimmten Bedingungen ferromagnetische Lésungen im Zweiband-System. Sie
erweisen sich als stabiler als die stets existierende paramagnetische Ordnung. Abb. 4.3.a
zeigt eine Zusammenfassung der Ergebnisse. Die selbstkonsistent errechnete Curietempera-
tur ist jeweils als Funktion der Elektronendichte n aufgetragen. Sobald U einen kritischen

lsiche Glgn. (3.1.4) und (3.1.12). Aus Glg. (4.2.10) ist zu ersehen, daf durch U alle Quasiteilchen-
Strukturen starr in dieselbe Richtung verschoben werden, so daf es unter Umstinden eine Tendenz zu Pha-
seniibergingen erster Ordnung gibt.
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Wert iibersteigt, der in der Gréflenordnung von Woy, liegt, wird Ferromagnetismus moglich,
vorausgesetzt, n liegt zwischen einer oberen und einer unteren Grenze.
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Abbildung 4.3.a: Curietemperatur Tc als Funktion der Elekironenkonzentration n,
(0 <n<2d, d=2) zu drei verschiedenen Werten der Intraband-Kopplung U. Dicke Li-
nien gehdren zu den Parametern ATy = J = 0.2eV, dinne Linien zu ATo = J = 0. Es gilt
tberall Wy = Wop = 1eV.

Offensichtlich wichst die magnetische Region mit U. T¢ steigt bei gegebenem n mit U
monoton, sittigt jedoch bei einem endlichen Wert. Im gekoppelten (J = 0.2eV) Modell-Zwei-
band-Ferromagneten haben alle Curietemperaturen realistische Werte. Der hochste Tc—Wert
von etwa 1300 K erscheint zwischen 60 und 70 % der maximalen Bandfiillung (n = 2.4 ... 2.8).
Es konnte gezeigt werden [83], daB ein Energieband mit asymmetrischer BDOS keine ferro-
magnetische Ordnung erméglicht, wenn es weniger als halb gefiillt ist. Das iibertrégt sich in
gewissem Sinne auf das Zweiband-System. Den Interband-Wechselwirkungen ist es zu ver-
danken, daf ferromagnetische Losungen auch im Bereich 1.7 < n < 2 existieren. Dort gibt
es eine starke Tendenz zu Phaseniibergingen erster Ordnung, ebenso fiir Werte im Bereich
2 < n < 2.4. Erweiterte Modellrechnungen, die in der Nihe halber Bandfiillung (n = 2)
durchgefiihrt wurden [73, 74], lassen dort Antiferromagnetismus erwarten. Da dieser Fall mit
der vorliegenden Untersuchung ausgeschlossen ist, miissen alle Betrachtungen, soweit sie das
gekoppelte Zweiband-System betreffen, auf das Intervall 2.4 < n < 4 beschrénkt bleiben. Zur
Erginzung zeigen die diinnen Linien in Abb. 4.3.a das Phasendiagramm des entkoppelten
Zweiband-Systems (J = 0). Zusétzlich ist die Verschiebung der beiden BDOS’ aufgehoben,
(AT = 0), so dafl die Teilbinder physikalisch gleichberechtigt sind und gleiche Elektronen-
konzentrationen aufweisen. Daher kann man die diinnen Linien auch als Phasendiagramm
des Einband-Systems interpretieren, wenn man die Abszissenwerte halbiert.

Es resultieren weitgehend dhnliche Kurven, doch gibt es zum gekoppelten System zwei
signifikante Unterschiede. Der Bereich kritischer Besetzungsdichte, innerhalb dessen Ferroma-
gnetismus existiert, ist viel kleiner, und zum anderen sind die Curietemperaturen gesunken.
Beide Effekte lassen sich im Zusammenhang mit J und AT, erkliren. Abb. 4.3.b zeigt die
temperaturabhingige Magnetisierung des Zweiband-Systems bei einer Besetzungszahl von




116 KAPITEL 4. DAS MAGNETISCHE MULTIBAND-SYSTEM

n = 3.1 bei verschiedenen Werten von J, aber gleicher Intraband-Kopplung U bzw. Ver-
schiebung der Blochbandschwerpunkte. Die gestrichelten Kurven geben die Polarisationen
der Teilbinder wieder und die durchgezogenen Linien den Summenwert. Deutlich ist zu er-
kennen, daB J nicht nur das (T = 0)-Moment erhéht, wobei ab J = 0.1eV das System
ferromagnetisch sittigt, sondern daB auch die Curietemperatur steigt, wenn J einen Wert
von etwa 0.02 eV iiberschreitet.
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Abbildung 4.3.b: Die Magnetisierung des Zweiband-Systems als Funktion der Temperatur
fiir verschiedene Werte der Interband-Kopplung J. Die Parameter sind: n = 3.1, U = 2€V,
ATy = 0.22¢V und wie in Abb. 3.5.a angegeben. Gestrichelte Linien geben die Magnetisie-
rung der einzelnen Teilbdnder wieder. Die Magnetisierungskurve fir J = 0 fdllt beinahe mit
derjenigen des oberen Teilbandes bei J = 0.015eV zusammen.

Bei verschwindender Interband—Kopplung (J = 0) wird die Magnetisierung anscheinend
nur von einem Teilband getragen; das andere ist dagegen magnetisch inaktiv. Das bedeutet,
daf die beiden Bénder verschiedene Elektronendichten aufweisen, von denen eine aufierhalb
des Intervalls kritischer Teilchendichten liegt. Geht man von der erreichten Curietemperatur
von etwa 530 K aus, so 148t die dazu passende Phasenkurve in Abb. 4.3.a (diinne 2 eV-Linie)
fiir das magnetische aktive Teilband eine Besetzungszahl von etwa 1.3 erwarten. Dem anderen
Band ist die restliche Dichte von 1.8 Elektronen pro Gitterplatz zuzurechnen. Dieser, allein
durch AT, verursachte Effekt wird durch Abb. 4.3.c bestétigt. Die unterste, strichpunktierte
Linie stellt die Teilbandbesetzung ny bei verschwindender Interband-Kopplung dar und liegt
in der Tat bei 1.3. In der ferromagnetischen Phase sind die Besetzungszahlen nur schwach
temperaturabhingig. Das untere, magnetisch inaktive Teilband wird von der oberen, spontan
ordnenden Struktur polarisiert und seine Spinminoritétsdichte aufgrund der Wirkung von J
zu einem Teil iiber das chemische Potential hinausgedriickt.

Das fiihrt zu einer Umladung der Teilbinder. Das energetisch unten liegende Band
(m = 1) entleert sich; die Besetzungsdichten n; und ny néhern sich mit steigendem J deshalb
einander an. Dieser ProzeB unterstiitzt das Anwachsen des magnetischen (7' = 0)-Moments.
Die durch den J-Term in (4.2.10) erzeugte Verschiebung der Spin—T- gegeniiber den Spin-
|-Dichten muf durch den Einflufl der Temperatur wieder riickgéngig gemacht werden. Das
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Abbildung 4.3.c: Die Besetzungszahlen der Teilbinder im Zweiband-System als Funktion der
logarithmierten Temperatur fir verschiedene Werte von J. Alle tibrigen Parameter sind wie
in Abb. 4.3.b bzw. Abb. 3.5.a gewdhlt. Die durchgezogene diinne Linie markiert die halbe
Bandbesetzung (n/2 = 1.55). '

erklirt die mit J erhéhten Tc—Werte. Bei zu grofen Werten der Interband—Kopplung, gleich-
bedeutend mit einer Verletzung der Bedingung (4.3.1), wiirde der Term 1z,J(pn) in die
GréBenordnung von U gelangen und die Physik des Ferromagneten dominieren und z.B. zu
unrealistisch hohen Curietemperaturen fiihren.

In der folgenden Auswertung wurden die BDOS’ der Abb. 3.5.a entsprechend gewdhlt.
Abb. 4.3.d zeigt das Temperaturverhalten des Elektronensystems mit spontaner Magne-
tisierung bei einer Intraband-Kopplung von 2 eV fiir mehrere Werte der Bandbesetzung.
Diese m/T-Kurven gehéren zum Phasendiagramm in Abb. 4.3.a. Fiir n = 2.6 hat das
Verhalten der Magnetisierung noch wenig Ahnlichkeit mit einer Brillouinfunktion. Die eher
rechteckige Charakteristik 148t die Tendenz zum Phaseniibergang erster Ordnung klar erken-
nen. Der Grund dafiir ist der, daB die beiden Teilbinder nur wenig mehr als halb gefiillt sind
(ny ~ 1.4, ny ~ 1.2). Die Kurve zu n = 3.2 paBt eher zu einem typischen Bandferromagneten.

Mit der Bandfiillung von # = 3.6 befindet man sich dicht am &ufileren Ende der (U = 2¢V')-
Phasenlinie. In der Nihe der kritischen Bandbesetzung, die hier fiir das spontane Ordnen
die obere Grenze ist, erreicht das System lingst nicht mehr die magnetische Sdttigung.

Interessant ist der Fall n = 3.44. Wenn fiir die Intraband—-Kopplung U/Wom = 6 gewéhlt
wird, so erhilt man eine beinahe perfekte Ni-Simulation! Man findet ein (7' = 0)-Moment
von 0.56 up und eine Curietemperatur von 629 K — in verbliiffender Ubereinstimmung mit
den experimentell gefundenen Daten (u(T=0) = 0.56pp, Tc = 631K [94]). Auflerdem sorgt
die Festlegung auf U/Won, = 6 fiir die korrekte Position des bekannten Ni-Satelliten (56, 57].
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Abbildung 4.3.d: Die spontane Magnetisierung des Zweiband-Systems als Funktion der Tem-
peratur fiir verschiedene Werte der Bandbesetzung (n = 2.6, 3.2, 3.6). Die festgehaltenen Pa-
rameter sind: U = 2eV, J = 0.2eV, AT, = 0.2eV; die ibrigen gleichen denen in Abb. 3.5.a.
Durchgezogene Linien zeigen die Gesamtmagnetisierung; die partiellen Magnetisierungen der
Teilbdnder sind gestrichelt eingezeichnet.
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Abbildung 4.3.e: Wie Abb. 4.3.d, jedoch mit den Parametern U = 6eV und n = 3.44. Die
Polarisationen der Teilbinder bei T = 0K (0.09 bzw. 1.47) gleichen den auf Bandstruktur-
rechnungen basierenden Resultaten in [56] und [88].
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4.4 Einteilchenanregungen im Zweiband—System

Das magnetische Verhalten des wechselwirkenden Elektronensystems wird aus der Tempera-
turabhingigkeit der QDOS’ abgeleitet. Einige Charakteristika sind fiir die spétere Diskussion
der Zweiquasiteilchen-Spektren von Bedeutung. Um die Darstellung iibersichtlich zu halten,
wurden neben der Ni-Simulation ausschlieBlich Punkte ausgesucht, die in Abb. 4.3.a zur
2 eV-Phasenlinie gehoren.
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Abbildung 4.4.a: Die Quasiteilchen-Zustandsdichte der gekoppelten Teilbdnder fir die Band-
besetzung n = 2.6 als Funktion der Energie; obere Hilfte: Teilband m = 1, untere Hdlfte:
Teilband m = 2. Die QDOS ist fiir vier verschiedene Temperaturen eingezeichnet; durch-
gezogene Linien: T = Tc = 1012K, gestrichelt: T = 986K, punktiert: T = 873K, strich-
punktiert: T = 1K. Das chemische Potential p ist an beiden Abszissenachsen markiert. Die
iibrigen Parameter sind: U = 2eV, J = ATy = 0.2V, und Wy, = Wy = 1eV.

Die starken Intraband-Korrelationen erzeugen in jedem der untereinander gekoppelten
Teilbander zwei verschiedene Arten der Aufspaltung. Die gréfiere der beiden, die bereits im
Abschnitt 2.2 grob interpretiert wurde, liegt etwa bei U und bleibt fiir alle Temperaturen
bestehen, vorausgesetzt, dal das Energieband nur teilweise gefiillt ist. Hat ein Elektron die
Moglichkeit, sich bevorzugt iiber die Gitterplitze zu bewegen, die nicht bereits von Teilchen
aus dem gleichen Teilband vorbesetzt sind, so wird es Zustinde aus dem unteren Quasi-
teilchen-Subband annehmen. Wenn dagegen das propagierende (m,o)-Elektron mit einem
spinantiparallelen (m,—oc)-Partner zusammentrifft, mufl dafiir die zusétzliche Wechselwir-
kungsenergie U aufgebracht werden. Dieser EinteilchenprozeB gehért zum oberen Subband.
Das erklirt die Groflenordnung der Distanz zwischen den beiden korrelationsaufgespaltenen
,Hubbard-Bandern®. Daneben gibt es auch virtuelle Uberginge, die sich der einfachen Deu-
tung entziehen und der Grund dafiir sind, dafi dieser Abstand nicht genau die Grofie U
aufweist. Andernfalls wiirde z.B. anstelle Glg. (2.2.19) fiir die Quasiteilchen-Energie Eqq(k)
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gelten:
Ey(k)=¢€(k)+ U. (4.4.1)

Doch kann die Fliche unter jedem Quasiteilchen—Subband im wesentlichen mit der Wahr-
scheinlichkeit dafiir in Verbindung gebracht werden, daB das hiipfende (m, o)-Elektron auf
einen leeren (m,—c)-Gitterplatz trifft, oder nicht.
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Abbildung 4.4.b: Wie Abb. 4.4.a, jedoch fir die Bandbesetzung n = 3.2 bei den Tempe-
raturen: T = Tg = T42K (durchgezogene Linien), T = 679K (punktiert), und T = 1K
(strichpunktiert). Man beachte, daff am Nullpunkt der Temperatur alle T-Zustdnde voll be-
setzt sind. Die dazugehdrende m/T-Kurve findet man in Abb. 4.3.d.

Die unteren Substrukturen werden mit wachsender Bandbesetzung schmaler und nehmen
bei Elektronendichten n > 3.4 ungeachtet der iibrigen Parameter sogar nadelférmige Gestalt
an, da es in einem solchen Fall unwahrscheinlich ist, daBl ein propagierendes Elektronen einen
Gitterplatz findet, an dem es nicht mit einem anderen Elektron aus demselben Teilband
wechselwirken mufi. Unter den bereits erliuterten Bedingungen, welche in den gezeigten
Beispielen erfiillt sind, verursacht die spinabhingige Bandverschiebung Bpn—,, Glg. (4.2.9),
bei niedrigen Temperaturen eine zusitzliche Spinaufspaltung an jedem Quasiteilchen—Sub-
band.

Bei Elektronendichten von n = 2.6 bzw. 3.2 und bei der Ni-Simulation (n = 3.44) sind
alle {-Zustinde am Nullpunkt der Temperatur voll besetzt, (n1) = 1,s. Abbn. 4.4.a,4.4.b
und 4.4.d. Dies bedeutet ferromagnetische Sittigung. Weil ein |-Elektron nur noch mit 7-
Teilchen vorbesetzte Gitterplatze vorfindet, verschwindet die niederenergetische |-QDOS. Sie
erscheint dagegen bei n = 3.6, da bei 7' = 0 keine Sittigung eintritt, s. Abb. 4.4.c.

Die Spinaufspaltungen der Subbénder bei T = 0 sind stets von der Gréflenordnung einiger
zehntel eV, was realistische Curietemperaturen garantiert. Die T—Abhéingigkeit der QDOS
macht sich auf zweierlei Art und Weise bemerkbar. Es kommt sowohl zu einer Schwerpunkts-
verschiebung der spinabhéingigen Einquasiteilchen-Spektren, als auch zu einer bemerkenswer-
ten Verinderung der Bandbreiten. Die hochenergetischen Spin-{-Hubbard-Bénder werden
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Abbildung 4.4.c: Wie Abb. 4.4.b, jedoch fir die Bandbesetzung n = 3.6 bei den Tem-
peraturen: T = T¢ = 221K (durchgezogene Linien), T = 200K (punktiert), und T = 1K
(strichpunktiert). Man beachte die nadelformige Quasiteilchenstruktur des zweiten Teilbandes
bei niedrigen Energien.
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Abbildung 4.4.d: Das Quasiteilchenspektrum zu n = 3.44 als Funktion der Energie bei
den Temperaturen: T = Tc = 629K (durchgezogene Linien), T = 586K (punktiert), so-
wie T = 1K (strichpunktiert). Die tbrigen Parameter sind: U = 6eV, J = 0.217€V,
Wor = Woz = 1€V, ATy = 0.2¢V. Die Energieskala ist gespalten; das Quasiteilchen-Gap
liegt in der Gréfenordung von U. Das energetisch tiefer liegende Band (m = 1) ist bei einer
Teilchendichte ny von etwa 1.91 lediglich polarisiert und wiirde, fir sich allein genommen,
nicht spontan magnetisieren.
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mit abnehmender Temperatur schmaler, denn die Wahrscheinlichkeit fiir ein Majorititselek-
tron, mit einem Elektron der Minoritdt zu wechselwirken, wird mit steigender Spinpola-
risation herabgesetzt. Aus demselben Grund werden die niederenergetischen 7-Strukturen
breiter. Fiir die |-Spektren gilt jeweils das genaue Gegenteil.

An den schmalen niederenergetischen (m = 1)-Quasiteilchenstrukturen féllt die Verschie-
bung ihrer Schwerpunkte auf, die vor allem vom spinabhingigen J-Term, Glg. (4.2.10),
verursacht wird. Das ist bei allen Elektronendichten » > 3 gut zu erkennen, s. Abbn.
4.4.b — 4.4.d. In diesen Fillen ist die Elektronenkonzentration im ersten Teilband so hoch
(n > 1.8), daB dieses zu spontaner Magnetisierung unfihig ist und demzufolge ohne die
Interband-Kopplung kein eigenes magnetisches Moment zeigen wiirde.

Bei der Gesamtkonzentration von n = 2.6 findet man die Teilband-Besetzungszahlen
ny ~ 1.4 bzw. ngy ~ 1.2 vor, die innerhalb der kritischen Grenzen fiir die Existenz sponta-
ner Magnetisierung liegen. Also tragen beide Teilbdnder aktiv zur kollektiven Ordnung bei.
Dementsprechend bestehen zwischen den Quasiteilchen—Spektren zu (m = 1) und (m = 2)
grofe Ahnlichkeiten. Mit wachsender Temperatur gleichen sich die Hubbard-Bénder in je-
dem Teilband bis zum Erreichen des Curiepunktes einander an.

4.5 Gekoppelte Zweiteilchen—Spektraldichten

Die partiellen Zweiteilchen—Spektraldichten sind fiir die vier im vorangehenden Abschnitt dis-
kutierten Bandbesetzungen berechnet worden. Das Pauli-Prinzip erlaubt wegen der lokalen
Anregung nur sechs physikalisch verschiedene Konfigurationen (mm/,00"). In den Abbil-
dungen 4.5.a — 4.5.d sind die Funktionen A"'?'(E) getrennt dargestellt. Die Abhangigkeit
vom Ortsindex i ist wegen der angenommenen Translationssymmetrie des Gitters nur rein

formaler Natur.

An der Stelle E = 2u, an welcher AE— und AP-Intensitdten ineinander iibergehen, hat
jede partielle Spektraldichte einen Vorzeichenwechsel. Das ist im Abschnitt 1.3 ausfiihrlich
besprochen worden. Die durch indirekte Korrelationen bewirkte Aufspaltung eines jeden
Einquasiteilchen—-Spektrums in Subbénder fiihrt bei jeder Konfiguration zu drei separierten
Strukturen. Der niedrigste Part entspricht Situationen, bei denen beide Teilchen Zusténde
in den unteren Quasiteilchen-Subbdndern besetzen. Stammt eines der beiden Teilchen aus
einem oberen, das andere aus einem unteren Subband, so gehdrt der Zweiteilchen—Prozefl
gur mittleren Struktur. Der Hochenergieanteil, in welchem bei allen gezeigten Féllen der
Vorzeichenwechsel liegt, reprisentiert AE— oder AP-Anregungen in die oberen Subbénder
der QDOS’. Der paarweise Abstand zwischen den Schwerpunkten der drei Strukturen liegt
aufgrund des Abstandes zwischen den Hubbard-Béndern in der Nihe von U. Auch die Tem-
peraturabhingigkeit des Zweiteilchen-Spektrums ist auf das Verhalten der QDOS’ zuriick-
zufiihren. Dies wird aus dem paarweisen Vergleich zwischen den Abbildungen dieses und des
vorangehenden Abschnittes ersichtlich.

Bei einer Elektronendichte von n = 3.6 erreicht das System keine ferromagnetische Satti-
gung, s. Abb. 4.4.c, so dafi das untere |-Hubbard-Band des zweiten Teilbandes nicht ver-
schwindet. Daher gibt es am Temperaturnullpunkt eine niederenergetische (22, 1])-Struktur,
die in Abb. 4.5.c zu sehen ist.
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Abbildung 4.5.a: Die Zuweiteilchen-Spektraldichte in willkirlichen Einheiten als Funktion
der Energie zur Bandbesetzung n = 2.6 fiir zwei verschiedene Temperaturen; durchge-
zogene Linien: T = Tc = 1012K, strichpunktiert: T = 1K. Die Parameter sind:
U = 2eV,J = ATy = 0.2¢V, Wy, = Woz = 1eV; s. auch Abb. 4.4.a. Der Ortsindez ist
wegen der Translationssymmetrie unterdrickt. Zu jeder Konfiguration (mm/, oc') findet sich
am rechten Bildrand eine verkleinerte Darstellung der QDOS’ fiir die gleichen Temperaturen;
T = Tg: schraffiert, T = 1K: nicht schraffiert, es sind nur diejenigen Substrukturen einge-
zeichnet, die zu der Zweiteilchen—Spektralfunktion der angegebenen Konfiguration gehdren.
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Abbildung 4.5.b: Die Zweiteilchen-Spektraldichte AT.?" in willkiirlichen Einheiten als Funk-
tion der Energie zur Bandbesetzung n = 3.2 fir die Temperaturen: T = Tg = T42K (durch-
gezogene Linien) und T = 1K (strichpunktiert). Die iibrigen Parameter gleichen denen in
Abb. 4.5.a. Am rechten Bildrand werden in verkleinerter Darstellung die fir die jeweilige
Konfiguration von A relevanten Teile der QDOS’ gezeigt, siehe auch Abb. 4.4.b. Der mit
,5“ gekennzeichnete Peak ist ein Satellit. Er ist 20-fach verkleinert eingezeichnet.
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Abbildung 4.5.c: Wie Abb. 4.5.b, jedoch zur Bandbesetzung n = 3.6 fiir die Tempera-
turen T = Tc = 221K (durchgezogene Linien) und T = 1K (strichpunktiert). Die beiden
Intraband-Satelliten (S) sind 80-fach verkleinert dargestellt.
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Abbildung 4.5.d: Wie Abb. 4.5.c, jedoch zur Bandbesetzung n = 3.44 fir die Temperaturen
T = Tc = 629K (durchgezogene Linien) und T = 1K (strichpunktiert). Die Parameter sind:
U =6eV,J = 0.217eV, Wy, = Wy, = 1eV, ATy = 0.2¢V. Die Héhen der Satelliten (S) sind
um den Faktor 150 reduziert. Man beachte ferner die gegeniiber den Abbn. 4.5.a - 4.5.c
gednderte Energieskala.
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Wenn alle verfiigbaren {-Zustinde bei T = 0 besetzt sind, so lassen sich nur noch
|-Elektronen ins Valenzband-System anregen. Intraband-Beitrdge sind wegen des Pauli-
Prinzips nicht méglich. Der positive Teil von A%'¢'(E) tritt am Nullpunkt bei den Be-

setzungsdichten 2.6, 3.2 sowie der Ni-Simulation deshalb ausschliefilich bei der Interband-
Konfiguration (mm/,c0’) = (12, ]]) in Erscheinung, s. Abbn. 4.5.a, 4.5.b und 4.5.d.

Die direkten Korrelationen sind fiir ,exzitonenartige* Zweiteilchenzustinde mit der glei-
chen physikalischen Bedeutung, wie sie bereits im zweiten Kapitel diskutiert wurde, ent-
scheidend. Wenn die Energie der Teilchenpaare auferhalb des bandartigen Energiebereiches
liegt, gibt es keine Moglichkeit, in einem energieerhaltenden Streuprozef zu zerfallen, und es
kommt zu einem Satelliten. Dessen Auftreten hingt zwar von der jeweils wirksamen Kopp-
lungsstirke ab, doch auch n und sogar die Temperatur haben einen gewissen Einflul. Jeder
Satellitenpeak zeigt eine deutliche Dispersion. Sobald er sich von der bandartigen Region
abgespalten hat, fiihrt er den iiberwiegenden Anteil des spektralen Gewichts mit sich.

Am Beispiel n = 3.44 in der Abb. 4.5.d findet man etliche Intraband-Satelliten in ver-
schiedenen Energiebereichen. Der niederenergetische Satellit aus dem zweiten Teilband tritt
erst bei Temperaturen ab dem Curiepunkt in Erscheinung; die ihm Zhnelnde (m = 1)-Nieder-
energie-Struktur ist lediglich ein scharf gepeakter Bandpart, der kurz davor ist, einen solchen
abzuspalten. Bei 7' = 0 kommt es in keinem Teilband zu einer gebundenen niederenergeti-
schen AE-Anregung. Dazu fehlt jeweils die untere Quasiteilchen—|-Struktur, wie aus Abb.
4.4.d hervorgeht.

Mittelenergetische Intraband-Satelliten der Ni-Simulation sind sowohl fiir m = 1 als auch
fiir m = 2 moglich, jedoch im zweiten Teilband deutlich schwicher als diejenigen des ersten.
Sie bestehen aus den Anregungen aus dem unteren Spin—-{- und dem oberen Spin—|-Hub-
bard-Band. Die beiden Peaks verlagern sich mit steigender Temperatur wenig, aber deutlich
erkennbar. Durch die Demagnetisierung kommt es in jedem Teilband zur Ausbildung des
unteren |-Subbandes, so daf es bei hoheren Temperaturen jeweils zwei gemischte Kombina-
tionen gibt. Der Verfasser hilt es fiir nicht ausgeschlossen, dafl es bei geeigneter Wahl der
Parameter zu erheblichen Verzerrungen intermediirer Satelliten oder sogar im gewissen Sinne
zur Ausbildung von ,Doppelstrukturen* kommen kann. Die iiblicherweise beobachtete Ahn-
lichkeit mit der BDOS wiirde unter diesen Umstidnden verlorengehen, weil jede der beiden
Mischkombinationen fiir sich allein satellitenrelevant wire.

Die beiden hochenergetischen (m = 1)-Intraband-Satelliten in Abb. 4.5.d bestehen aus
Lochpaaranregungen in den oberen (m = 1)-Einteilchen-Substrukturen. Im Fall n = 2.6,
Abb. 4.5.a, beobachtet man eine starke Deformation in der (m = 2)-Intraband-Konfi-
guration auf der AP-Seite. Dabei handelt es sich um einen Satelliten im Moment seiner
Abspaltung.

Eine andere Situation liegt im intermedidren (m = 1)-Intraband-Part des gleichen Sy-
stems vor. Mit steigender Temperatur bildet sich der noch bandartige Peak starker heraus.
Eine Gleichheit von T— und |-Subbindern eines Teilbandes begiinstigt offenbar die Entste-
hung von Intraband-Satelliten bei mittlerer Energie. Die intermediére Linienform im Beispiel
n = 3.2 zeigt die gleiche Tendenz, s. Abb. 4.5.b. Vergleicht man sie mit dem hochenerge-
tischen (m = 1)-Intrabandpart, wo bei T = 1K ein Satellit bereits abgespalten ist, findet
man ein zum mittelenergetischen AE-Signal entgegengesetztes Verhalten mit der Tempera-
tur, denn bei T = T ist der Satellit gerade ins bandartige Spektrum eingedrungen. Offenbar
spielt die erhebliche Verinderung der oberen Spin—{- und Spin-|-Substruktur fiir seine Ent-
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stehung die entscheidende Rolle, s. Abb. 4.4.b. Das zweite Teilband, das aufgrund der
Schwerpunktsverschiebung der BDOS’ eine deutlich geringere Elektronenkonzentration auf-
weist, ist noch weit davon entfernt, einen hochenergetischen Intraband-AE-Satelliten auszu-
bilden, zeigt aber eine &hnliche Tendenz wie das erste Teilband.

Allgemein 148t sich festhalten, da eine Verminderung der Elektronendichte die Bedingun-
gen fiir AE-Satelliten verschlechtert. Gebundene Zweiteilchen-Zustinde werden, wie schon
im dritten Kapitel gezeigt wurde, von direkten Korrelationen in weit stirkerem Ausmaf} be-
einflufit, als durch indirekte Korrelationen, die in Grenzfillen wie dem Ubergang vom band-
artigen Peak zum Satelliten beobachtbar sind. Ein anderes Beispiel dafiir wird im néchsten
Abschnitt an der Ni-Simulation gezeigt.

Die Temperaturdynamik des Systems bei einer Bandbesetzung von n = 3.6 ist im Ver-
gleich zu den bisher gezeigten Beispielen eher gering, s. Abb. 4.5.c. Das beinahe voll be-
setzte erste Teilband (n; ~ 1.97) fiihrt dazu, daB die partielle Spektraldichte der Intraband-
Konfiguration (11,71]) wegen der giinstigeren Moglichkeit von Lochpaaranregungen in den
beiden oberen Quasiteilchen—Subbéndern, s. Abb. 4.4.c, durch eine intermediédre Linienform
und durch einen hochenergetischen Satelliten dominiert wird. Die mittelenergetische Struktur
verdankt ihre Existenz den nadelférmigen unteren (m = 1)-Subbéndern des Einquasiteilchen—
Spektrums, welche gemischte Kombinationen mit den oberen Substrukturen ermé&glichen. Der
hochenergetische, AE-seitige Satellit ist eine erneute Demonstration der Bedeutung direkter
Korrelationen und der Unzulidnglichkeit des Lander-Modells. Dieses hitte speziell fiir die
hochenergetische (m = 1)-Intensitét eine breite, banddhnliche Linienform vorhergesagt. Da-
von ist hier {iberhaupt nichts zu sehen. Mit dem Steigen der Temperatur bis in die Nahe des
Curiepunktes beobachtet man das ,Abschniiren“ des mittelenergetischen (22, T])-Satelliten,
Abb. 4.5.c. Das ist hauptséchlich der Ausprigung des unteren (m = 2)-|-Hubbard-Bandes
zuzuschreiben, s. Abb. 4.4.c. Als eigenstindige, vom Bandpart getrennte Struktur erscheint
der Peak erst ab T = T;. In diesem Beispiel ist offenbar die Existenz beider gemischter
(m = 2)-Kombinationen wichtig.

4.6 Spinaufgeléste Zweiteilchen—Intensitdten

Aus der Zweiteilchen-Spektraldichte gewinnt man mit den Glgn. (1.3.16) und (1.3.17) die
temperaturabhéngigen AE- und AP-Linienformen. Erst am Mehrbandsystem ist die An-
regung von Teilchenpaaren mit parallelen Spins moglich. Aus den Abbn. 4.4.a - 4.4.d
geht hervor, daB es fiir {- und |-Elektronen bei Temperaturen unterhalb des Curiepunktes
unterschiedliche Einquasiteilchen-Spektren gibt; daher unterscheiden sich auch die Faltungs-
integrale Spin—T- und Spin—|-paralleler Konfigurationen:

N{(z,E) = Nj{(z,E) # Ni{(2,E)= N;}(z,E). (4.6.1)

Im Ferromagneten fiihren im allgemeinen auch die nichtdiagonalen Konfigurationen zu un-
terschiedlichen Faltungen:

Ni;°(z,E) # N3;°(%,E); (4.6.2)

doch tragen zu der in Glg. (3.2.10) nach Inter- und Intraband-Beitrigen aufgeschliisselten
spinaufgeldsten Intensitit Iff,?s, die in den Abbn. 4.6.a — 4.6.d gezeigt wird, alle nichtdia-

AES
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gonalen Partiallinienformen gemi Glg. (3.2.7) bei. Somit ist die diagonale Partialintensitdt

I E._a,éf;) die alleinige Ursache fiir die Spinunterscheidbarkeit der Spektren.
AES

Fiir das Beispiel der Bandfiillung n = 2.6, Abb. 4.6.a, ergibt sich eine besonders
ausgeprigte T—Abhéingigkeit. Bei ferromagnetischer Sittigung erscheint keine niederener-
getische Spin—|-AE-Struktur, weil beide unteren |-Hubbard-Bénder verschwinden, Abb.
4.4.a. Wie bereits gesagt wurde, ist dies auf die Tatsache zuriickzufiihren, daf bei T = 0
das 7-Quasiteilchen-Band voll besetzt ist. Daher ist auch das AP-Spektrum am Null-
punkt vollstindig Spin—|-polarisiert. Intraband-Satelliten sind unter dieser Bedingung nicht
moglich. Mit steigender Temperatur verringern sich die Unterschiede zwischen den Spin-{-
und den Spin-|-Spektren, bis am Curiepunkt deren Gleichheit erreicht ist. Die Ausbildung
des scharfen AE-Peaks in der mittelenergetischen Struktur ist gut zu beobachten; an den ein-
zelnen Linienformen lassen sich alle Details den sie erzeugenden Konfigurationen zuordnen,
wenn man die Spektren mit den partiellen Spektraldichten aus Abb. 4.5.a vergleicht. Die
bereits erwihnte Abspaltung des intermedidren AE-Satelliten ist an diesem Bild ebenso zu
sehen, wie der (22,1])-AP-Peak in der Ndhe der Curietemperatur. Uberall dort, wo keine
Spinabhingigkeit auszumachen ist, obwohl das System ferromagnetisch ordnet, besteht die
Linienform aus Intraband- oder nichtdiagonalen Interband-Beitrdgen.

Auch in den in Abb. 4.6.b gezeigten Spektren zur Bandbesetzung n = 3.2 duflert sich die
ferromagnetische Sittigung in der {-Polarisation der niederenergetischen AE-Linienformen
und der vollkommenen |-Polarisation des AP-Signals. Die Spinunterschiede in den AE-
Signalen sind nicht mehr so grof wie im Fall » = 2.6. Das ist natiirlich auf die Tempera-
turabhingigkeit der Einquasiteilchen—Spektren in Abb. 4.4.b zuriickzufiihren. Mit zuneh-
mender Bandbesetzung nehmen die AP-Intensititen insgesamt zugunsten der AE-Spektren
ab. In ihnen wiederum findet man mit n eine Zunahme der hochenergetischen Strukturen auf
Kosten der anderen. Dieser Trend setzt sich in den Spektren fiir n = 3.44 bzw. n = 3.6 in
den Abbn. 4.6.d bzw. 4.6.c fort. Je mehr man sich der Situation des voll besetzten Bandes
nihert, desto dhnlicher miissen alle hochenergetischen Linienformen in ihrer Gestalt sowie ih-
rer energetischen Lage den im 3. Kapitel présentierten Resultaten werden. So kann man z.B.
als sicher annehmen, daff mit steigendem n, n > 3.6, der mittelenergetische (22, T|)-Satellit
wieder verschwinden mufB. Das hat in den verschwindenden unteren Hubbard-Béndern die
gleiche Ursache, die im Beispiel n = 3.6 das Auftreten des intermedidren (m = 1)-Intraband-
Satelliten verhindert, der aufgrund des Temperaturverhaltens der mittelenergetischen Lini-
enformen bei den Bandbesetzungen n = 2.6 und n = 3.2 zu erwarten wire.

Eine andere nicht triviale Beobachtung ist die, dafl der ,embryonale“ intermediére (22, T/}~
Satellit in den Spektren der Abb. 4.6.b mitten aus dem bandartigen Bereich der Linienform
herauszuwachsen scheint und nicht, wie die bisherige Erfahrung zeigt, an einer ihrer Kan-
ten. Doch das ist nur ein scheinbarer Widerspruch, denn die restlichen Signale stammen aus
Beitriigen der anderen Inter- und Intraband-Konfigurationen, die energetisch teilweise unter
dem (m = 2)-Intrabandpart liegen, s. Abb. 4.5.b.

Die AE-Spektren der Ni-Simulation zeigen wegen der hohen Coulombabstofiung
(U = 6eV) eine Vielzahl an Intraband-Satelliten, nun auch im Niederenergie-Teil, s. Abb.
4.6.d. Die beiden intermediiren Peaks der Konfigurationen (11,1]) und (22,1]) verlagern
sich in Abhingigkeit von der Temperatur in entgegengesetzte Richtungen. Dieser im Ver-
gleich zur Temperaturdynamik der iibrigen Teile des Spektrums recht kleine Effekt hangt mit
indirekten Korrelationen zusammen und kann nicht unmittelbar mit Details in den Einquasi-
teilchen—Spektren in Verbindung gebracht werden. — Wegen der geringen Anzahl besetzter
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Abbildung 4.6.a: Die spinaufgeléste AE- und AP-Intensitdt I&af).s (Glg. (3.2.10)) in

willkirlichen Einheiten als Funktion der Energie E —2u (u ist das chemische Potential) zur
Bandbesetzung n = 2.6 fiir vier verschiedene Temperaturen T < Tg = 1012K. In der oberen
Bildhdlfte ist o =1, in der unteren o =|. AP-Intensitdten sind dunkel, AE-Linienformen nur
leicht schraffiert. Satelliten werden durch zusdtzliche Bezeichnung der sie erzeugenden Kon-
figuration (mm',00") hervorgehoben. Wenn es nicht anders angegeben ist, sind alle tibrigen
Parameter die gleichen, wie in Abb. 4.5.a.
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Abbildung 4.6.b: Wie Abb. 4.6.a, jedoch zur Bandbesetzung n = 3.2 fir verschiedene
Temperaturen T < Tc = T42K. Mit dunklen Fldichen sind AP-, mit heller Schraffur AE-
Intensititen hervorgehoben. Die einzigen Satelliten fir ¢ =1 und o =|, sie gehdren zur
Konfiguration (mm/,00’) = (11,1]), sind 20-fach verkleinert eingezeichnet.
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Abbildung 4.6.c: Wie Abb. 4.6.b, jedoch zur Bandbesetzung n = 3.6 fiir drei verschiedene
Temperaturen T < T = 221K . Die Satelliten sind nach ihrer Konfiguration (mm’,o0’) und
entsprechend der Temperatur gekennzeichnet, bei der sie auftreten; z.B. gibt es den (22,7])-
Satelliten auf diesem Bild nur bei T = 221K, dagegen treten die (11,1])-Peaks bei allen
Werten von T auf.
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Abbildung 4.6.d: Wie Abb. 4.6.c, jedoch zur Bandbesetzung n = 3.4 fir drei verschiedene

Alle Satelliten sind 25-fach verkleinert darge-
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Abbildung 4.6.e: Wie Abb. 4.6.d, jedoch fiir den APS-Anteil bei den Temperaturen
T < Tc = 629K, auf vergréflerter Energieskala. Die in die obere und untere Bildhdlfte ein-
tauchenden Kurven sind die Ausldufer von AE-Linienformen.
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Abbildung 4.6.f: Die spinaufgelosten Intensititen aus Abb. 4.6.d (n = 3.44, Tp = 629K),
gefaltet mit einer Gauffunktion mit der Halbwertsbreite (FWHM) von 0.4 eV.
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Abbildung 4.6.g: Wie Abb. 4.8.f, jedoch nach einfacher Ableitung der spinaufgeldsten In-
tensitdt nach der Energie fiir drei verschiedene Temperaturen T < To = 629K.
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Abbildung 4.6.h: Wie Abb. 4.6.g, jedoch ausschlieflich fir den AP-Anteil.

Zustdnde treten AP-Satelliten nicht auf. Die AP-Intensititen sind, der hohen Bandbe-
setzung entsprechend, sehr klein; um die Abhingigkeiten von Temperatur und Spin klarer
herauszustellen, werden sie in Abb. 4.8.e in vergrofilertem Mafistab gezeigt.

Mit dem Zweiband-System bei n = 3.44 und den anderen in den Abbn. 4.3.d und
3.5.a genannten Parametern ist eine iiberraschend realititsnahe Ni-Simulation gelungen,
was Effekte betrifft, welche ausschliefilich vom 3d-Komplex verursacht werden und die da-
mit natiirlich fiir die magnetischen Eigenschaften des Ni gilt. Spinaufgeléstes APS an Ni
wird ein sehr schwaches Signal liefern, sofern beide angeregte Elektronen 3d-Zustidnde beset-
zen. Kiirzlich durchgefiihrte spinaufgeléste APS—Experimente [95] haben ergeben, dafi die
Linienform von Interband—(3d,sp)-Beitrdgen dominiert ist, deren 3d—Anteil fiir die Tempera-
turabhingigkeit sorgt. Ein unmittelbarer Vergleich der hier diskutierten Resultate mit dem
Experiment ist daher nicht méglich. Um Mifiverstindnisse zu vermeiden, sei an dieser Stelle
betont, dafl die in den Abbn. 4.6.a — 4.6.e prisentierten AE- und AP-Linienformen ,,Roh-
spektren® sind, die in einem Experiment wegen etlicher Nebeneffekte nicht direkt zugénglich
wiren (EinfluB des lokalen Core-Zustandes, apparative Unsicherheiten, u.a.). Um in quali-
tativer Weise einen der wichtigsten experimentellen Einfliisse auf die Rohspektren, ndmlich
die Auswirkung der Apparatefunktion zu simulieren, wurden die Spektren zu n = 3.44 und
U = 6eV mit einer Gaufifunktion der Halbwertsbreite von 0.4 eV gefaltet, s. Abb. 4.6.f.

Damit wire eine auBerordentlich gute Auflésung gegeben, die bei Messungen dieser Art
dicht an der Grenze des zur Zeit technisch Machbaren liegt [96]. Die breiten Peaks, die bei
Energien um etwa -4.5, -8,3 bzw. -13.0 eV zentriert sind, stammen von Satelliten, s. Abb.
4.6.d. Insbesondere der Vergleich mit den intermediiren AE-Intensititen in Abb. 4.6.f
zeigt, daB die in den Rohspektren sehr verschiedenen Signalformen nach der im Experiment
unvermeidbaren Faltung mit der Apparatefunktion zu breit ausgedehnten Strukturen wer-
den. Sie sind von bandartigen Linienformen kaum noch zu unterscheiden; Feinheiten in den
Spektren werden in der Simulation des Experimentes bis zur Unkenntlichkeit verwischt. Weil
Halbwertsbreiten in der Realitdt oftmals ungiinstiger als der in Abb. 4.6.f gewdhlte Wert



4.7. ZWEITEILCHEN-KORRELATIONSFUNKTIONEN 137

sind, besteht aus der Sicht des Verfassers wenig Hoffnung, die detaillierten Aussagen der
vorliegenden Theorie an MeBresultaten vollstindig zu iiberpriifen. Eine zusitzliche Kompli-
kation in der Frage nach der Vergleichbarkeit der Theorie mit dem Experiment besteht in
der bei AES— und APS-Messungen iiblicherweise angewendeten Modulationstechnik [97, 98],
die auf nach der Energie abgeleitete Intensititen fiihrt. Die so gewonnenen Spektren der
Ni-Simulation sind in den Abbn. 4.6.g und 4.6.h zu sehen. :

Wann immer jedoch Korrelationseffekte in den Rohspektren dominieren, ist dies auch
in den gefalteten Linienformen erkennbar, zumindest durch asymmetrische Strukturen bei
ungiinstigen Werten der Halbwertsbreite. Das gilt auch fiir die einfach abgeleiteten Inten-
sititen. Ein Zuriickgreifen auf das simple Lander-Modell ist also auch dann unbegriindet,
wenn durch experimentelle Nebeneffekte ein Teil der in den Zweiteilchen-Intensitdten stecken-
den Information verdeckt ist.

4.7 Zweiteilchen—Korrelationsfunktionen

Basierend auf (1.3.20) und (1.3.21) sind in Abschnitt 3.3 exakte und modellfreie Beziehungen
zwischen integrierten AE~/AP-Intensititen und gewissen Zweiteilchen-Korrelationsfunktio-
nen dargelegt worden, s. Glgn. (3.3.8) — (3.3.13).

Im Teil (a) der Abb. 4.7.a wird im Fall n = 2.6 und der Ni-Simulation belegt, daf
die Temperaturabhingigkeit der Dichte-Dichte-Korrelationsfunktion (n;n;)/n? nur in der
unmittelbaren Umgebung der Curietemperatur signifikant wird. Eine RPA-Entkopplung
dieses Erwartungswertes,

(ning) — (ni)? = n?, (4.7.1)

wiirde dagegen den T-unabhingigen Wert 1 liefern. Fiir das vollbesetzte System wire dieses
Ergebnis exakt, doch kommt es mit abnehmender Elektronenkonzentration zu steigenden
Abweichungen von (4.7.1).

Im Teil (a) der Abb. 2.6.j wird dieselbe Korrelationsfunktion im Fall des Einband-
Systems gezeigt, denn fiir das nichtentartete s—Band gilt:

(ning) = 2 (nipniy) . (4.7.2)

Die Dichte-Dichte-Korrelation verhilt sich in beiden Fillen qualitativ dhnlich, doch nimmt
diese Funktion im Zweiband-System weit grofiere Werte als im einfacheren Beispiel 2.6.j an.
Der Grund dafiir liegt einerseits in der starken intraatomaren Wechselwirkung, aufgrund der
sich Elektronen aus demselben Teilband soweit wie méglich zu meiden versuchen, anderer-
seits in der sehr kleinen Interband-Austauschgrofie J. Letztere ermdglicht erst die deutliche
Vergréferung der Dichte-Dichte-Korrelation, denn die Abstofung zwischen Elektronen aus
verschiedenen Teilbindern ist wegen der Ungleichung (4.3.1) geringer.

Ein erstaunliches Ergebnis erhilt man, wenn man die Magnetisierung-Dichte-Korrelation
als Funktion der Zweiband-Magnetisierung auftrigt, s. Teil (b) der Abb. 4.7.a. Man erkennt
das beinahe identische Temperaturverhalten von (m;n;) und m. Das mag auf den ersten Blick
nicht iiberraschen, weil die RPA-Entkopplung eine solche Abhingigkeit gerade vorhersagt:

(min;) (T) — n-m(T). (4.7.3)
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Abbildung 4.7.a: (a): Die Dichte-Dichte-Korrelation in Abhdngigkeit von der Temperatur
fiir die Bandbesetzung n = 2.6 und die Ni-Simulation. Der jeweilige Curiepunkt ist mit einer
dinnen Markierung versehen.

(b): Die Magnetisierung-Dichte-Korelation als Funktion der Magnetisierung m fir die glei-
chen Beispiele wie im Teil (a). Alle ibrigen Parameter sind wie in Abb. 4.4.a bzw. Abb.
4.4.d festgelegt.

Demnach sollte man eine Proportionalitit zwischen zwischen (m;n;) und m in der GréBen-
ordnung von n erwarten diirfen. Dies findet man jedoch nicht bestitigt.

Aufgrund der exakten Beziehungen (3.3.12) und (3.3.13) im dritten Kapitel erscheint
es nicht naheliegend, mit lediglich einer der beiden spinaufgelésten Spektroskopien direkt an
Aussagen liber die Magnetisierung des Systems gelangen zu kénnen. Wenn das Elektronensy-
stem aus nur einem Band besteht, ist dieses sogar sicher, da es dann wegen des Pauli-Prinzips
keine diagonalen Partialintensititen und damit auch keine Spinauflésung gibt:

DiHs = DFs = 0. (4.7.4)

Doch dieser Sachverhalt ist im Zweiband-System differenziert zu sehen, denn man findet mit
Teil (b) der Abb. 4.7.a in der Tat:

Daps =Y = v o m(T). (4.7.5)

AES AES AES



Kapitel 5

Resiimee und Awusblick

5.1 Zusammenfassung

In den vorangegangenen Kapiteln ist der Einflul elektronischer Korrelationen auf Auger—
Elektronen— und Auftritts—Potential-Linienformen untersucht worden. Die gegeniiber der
Anwendung in der Elementanalyse relativ neuartige Zielsetzung, mit Hilfe von AES und
APS die elektronische Struktur von Festkdrpern zu untersuchen, wirft die Frage auf, welche
Groéflen diese Untersuchungstechniken zugénglich machen.

Der zentrale ProzeB ist ohne Zweifel eine lokale Zweiteilchen—Anregung, die den Un-
terschied zu den geldufigeren Einteilchen-Spektroskopien IPE und PES bildet. Die Inter-
pretation von Zweiteilchen—Spektren wird grundsétzlich dadurch verkompliziert, dafl zu den
indirekten elektronischen Korrelationen, die fiir Kollektivphinomene mafigeblich sind und die
Einquasiteilchen—Zustandsdichte festlegen, noch die direkte Wechselwirkung zwischen den an-
geregten Elektronen oder Lochern hinzukommt. Diese Erschwernis hat aber auch den Vorteil,
neue Einblicke in die durch Korrelationen verursachten Erscheinungen zu gewéhren.

Die gemeinsame Ursprungsfunktion, auf die sich AES und APS simultan zuriickfilhren
lassen, ist die Zweiteilchen—Spektraldichte, fiir deren physikalisches Verstindnis zwei Pro-
blemfelder relevant sind:

(A) Wie kann in einer dem wechselwirkenden Elektronensystem angemessenen Weise die
Zweiteilchen—Spektraldichte abgeleitet werden?

(B) In welcher Weise wird sie durch unvermeidbare und z.T. experimentell bedingte Rand-
effekte modifiziert?

Die vorliegende Arbeit, die teilweise bereits publiziert worden ist, [83, 89], behandelte aus-
schlieBlich Frage (A) und das dadurch aufgeworfene komplexe Vielteilchenproblem. Dessen
Bearbeitung teilt sich schematisch in drei Schritte auf:

Fiir das System, dessen elektronische Struktur weitgehend durch Korrelationsphdnomene
dominiert wird, bendtigt man zunichst eine glaubwiirdige Modellvorstellung. Es ist wohl-
bekannt, daB die grofe Vielfalt magnetischer Materialien bis zum heutigen Tage nur durch
etliche, sehr unterschiedliche Modelle beschrieben werden kann, von denen jedes einen stark
eingeschrinkten Giiltigkeitsbereich hat. Die Auswahl des Modells ist ein ernstzunehmen-
der Punkt, wenn das Studium auf die Erkennbarkeit magnetischer Phaseniiberginge in der

139




140 KAPITEL 5. RESUMEE UND AUSBLICK

Zweiteilchen—Spektraldichte hin ausgerichtet sein soll.

Der s-Band-Hubbard-Hamiltonoperator wurde fiir ein System gewihlt, das aus einem
einzigen Energieband besteht. Damit sind in einem einfachen Rahmen bereits die fiir eine
magnetische Ordnung im itineranten Elektronensystem entscheidenden Modellparameter ein-
gefithrt worden. Es sind dies die intraatomare Kopplungsstirke, die Teilchendichte, die BDOS
und die Temperatur. Um eine Beschreibung der der Realitdt nidher liegenden Multiband-
Systeme zu ermdglichen, wurde ein in gewisser Hinsicht verallgemeinertes Modell des Ma-
gnetismus verwendet, in welchem die Teilbinder gekoppelt sind, so daB neben den Intra-
auch Interband-Wechselwirkungen beriicksichtigt werden kénnen. Das Multiband—Modell
hat seine Tauglichkeit [75] bereits an so verschiedenartigen Magnetika wie Ni [56, 57], NiO
[76] und EuO (88, 99, 100] unter Beweis gestellt.

Der néchste Schritt des theoretischen Aufbaus besteht in der Berechnung der Zweiteilchen—
Spektraldichte, indem man sie in ein Funktional von Einteilchen-Gré8en umwandelt. Da teil-
weise mit Elektronen gefiillte Systeme eine Temperaturabhingigkeit erwarten lassen, wurde
eine Zerlegung in modifizierte Leiterdiagramme im Matsubaraformalismus durchgefiihrt, die
direkte Korrelationen exakt und indirekte Korrelationen niherungsweise mit Hilfe angeklei-
deter Einteilchen-Propagatoren beriicksichtigt. — Fiir voll besetzte bzw. leere Elektro-
nensysteme ldBt sich die Zweiteilchen—Spektraldichte dagegen exakt angeben. Diese beiden
nichttrivialen Grenzfille unmagnetischer Binder erlaubten das ausschliefliche Studium der
Auswirkungen direkter Korrelationen auf AE- bzw. AP-Spektren und dienten aufBerdem
als Test fiir die approximativen Ergebnisse im allgemeinen Fall beliebiger Temperaturen und

Elektronenkonzentrationen. Die vorliegende Zweiteilchen-Theorie erwies sich in diesen bei-
den Grenzfillen als exakt.

Die Einteilchen-Selbstenergie im kollektiv ordnenden System wird in der dritten Stufe
approximativ bestimmt. Diese enthilt die Information iiber die magnetische Ordnung; die
damit verbundene Einquasiteilchen—Zustandsdichte ist die konkrete Eingangsgrofie fiir die
Zweiteilchen—Spektralfunktion. Mit Hilfe einer selbstkonsistenten Methode spektraler Mo-
mente wurde demonstriert, dafl sowohl das Einband-, als auch das Multiband-Modell para-
ferromagnetische Phaseniibergange mit realistischen Curietemperaturen zeigen, wenn in Ab-
héngigkeit von der BDOS sowohl die Intraband-Kopplungsstérke einen kritischen Wert iiber-
schreitet als auch die Bandbesetzung innerhalb kritischer Grenzen liegt. Die Kopplung zwi-
schen den Teilbindern des Mehrband-Systems beeinflufit zwar das magnetische Moment bei
verschwindender Temperatur und die Lage des Curiepunktes, doch ist diese fiir die Existenz
der ferromagnetischen Phase allein nicht ausschlaggebend.

Die resultierenden AE— und AP-Spektren des hochkorrelierten Modellsystems zeigten
vor allem in der ferromagnetischen Phase eine bemerkenswerte Temperaturabhingigkeit, die
in Zusammenhang mit den Einquasiteilchen-Zustandsdichten zu bringen und damit leicht
auf den magnetischen Zustand des Systems zuriickfiihrbar war. Das Mehrband-System er-
laubte wegen der Moglichkeit, Elektronen oder Lécher mit parallelen Spins anzuregen, die
Spinaufldsung der AE- und AP-Linienformen; der Ubergang von der ferro- in die para-
magnetische Phase konnte bei jedem Modellbeispiel eindeutig identifiziert werden. Der kri-
tische Punkt lief sich dariiberhinaus an den von der Temperatur abhingigen Zweiteilchen—
Korrelationsfunktionen ablesen. Sie wurden aus integrierten AE- und AP-Spektren, den sog.
totalen Intensitdten gewonnen. Da diese modellunabhéngig sind und exakte Summenregeln
darstellen, hat man in ihnen niitzliche Kriterien zur Hand, um die in Modellrechnungen i.a.
unvermeidbaren Approximationen zu testen.
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Satelliten sind als gebundene Zweiteilchen—Zustinde interpretierbar, welche durch das
Gitter propagieren, ohne in einem impuls— oder energieerhaltenden Prozef zerfallen zu kénnen.
Sie werden durch direkte Korrelationen verursacht. Die im Falle ihres Auftretens relativ grofie
Kopplungsstirke ist der Grund fiir ihre Stabilitdt. Satelliten dominieren das Spektrum; die
breiteren, bandartigen Strukturen fallen bis auf einen unbedeutenden Rest zusammen. Diese
Resultate sind die groBten gefundenen Abweichungen im Vergleich mit dem konventionellen
Selbstfaltungsmodell. An solchen Systemen erscheint es unméglich, durch einfaches Ent-
falten der AE- oder AP-Linienformen Informationen iiber die Einteilchen-Zustandsdichten
erhalten zu konnen.

Angesichts der als Input benétigten Parameter und Gréfen stellt sich die Frage, auf welche
Art und Weise die spezielle Wahl einer BDOS die Resultate beeinflult. Die Antwort 1d8t sich
in drei Punkte aufteilen.

Man stellt fest, da die Hubbard-Binder des Einquasiteilchen-Spektrums der BDOS
des jeweiligen Teilbandes &hneln. Das ist auf das Verhalten der Einteilchen—Selbstenergie
zuriickzufiihren, die im hochkorrelierten System die Ursache des Quasiteilchen—Gaps ist. Die
Strukturen des Einquasiteilchen—Spektrums iibertragen sich auf die D-Funktionen und damit
auf die fertigen Linienformen. Durch ihren der Faltung #hnlichen Charakter haben die D-
Funktionen eine glittende Wirkung, so daB feinere Details in der BDOS fiir AES und APS
solange irrelevant sind, wie keine Satelliten auftreten, die eine der BDOS &hnelnde Gestalt
besitzen.

Entscheidend fiir die Beeinflussung der Zweiteilchen—Spektren durch die BDOS ist deren
Bedeutung fiir einen magnetischen Phaseniibergang. Die im zweiten Kapitel ausfiihrlich
diskutierten Bedingungen fiir die Existenz einer selbstkonsistenten ferromagnetischen Lsung
sind fiir verschiedene Gitterstrukturen unterschiedlich. Ein krasses Beispiel ist eine BDOS mit
rechteckiger Gestalt. Das System bleibt selbst bei beliebig hoher Intraband-Kopplungsstérke
bei jeder Bandbesetzung paramagnetisch [101]!

Jedoch behalten die hier dargelegten allgemeinen Befunde iiber typische Charakteristika
in AES und APS ihre Giiltigkeit.

5.2 Weiterfilhrende Aspekte

Eine naheliegende Erginzung, die dem Grundaufbau der Theorie keinerlei Erweiterung ab-
verlangen wiirde, bietet sich in numerischen Auswertungen mit realistischen Zustandsdichten
an. An anderer Stelle ist bereits gesagt worden, dafl experimentelle Hinweise dafiir vorliegen
[92], daB bei Ni eines der beiden angeregten AP-Elektronen aus dem sp-Band stammen kann.
Um in einer Modellrechnung dieser Moglichkeit zu entsprechen, miifite man zu den partiellen
Ni-3d-BDOS’, die bereits von Nolting et al. [56] fiir die Untersuchung von Einquasiteilchen—
Anregungen verwendet worden sind, die sp-Zustandsdichte hinzuaddieren. Die sp-Elektronen
sind in so hohem MafBe delokalisiert, daB die wirksame Intraband-Kopplung zu schwach ist,
um zu einer spontanen Magnetisierung des sp—-Bandes zu fithren; man hat aufgrund von
Interband—Wechselwirkungen eine Polarisation durch die beiden oberen ferromagnetisch ord-
nenden 3d-Teilbinder zu erwarten. Die Spinaufspaltung des sp-Bandes beim Ni ist mit Hilfe
der IPE experimentell nachgewiesen worden [102]. Da der gréBte Teil des sp-Bandes ober-
halb des 3d-Komplexes liegt, werden vor allem andere AP-Spektren zu finden sein, die wegen
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der groBen sp—Bandbreite im Vergleich zu den Strukturen bei der Ni-Simulation weit ausge-
dehnter sein werden. Wegen der relativ kleinen sp—Kopplungsstirken wird es jedoch keine
AP-Satelliten geben. Die AE-Intensititen werden durch die Anwesenheit des sp-Bandes
kaum beeinfluBt werden.

Neue Ergebnisse, vor allem in Hinblick auf direkte Korrelationen, wird es in AES dann ge-
ben, wenn man im Gegensatz zu den hier présentierten Auswertungen zum Zweiband-System
alle fiinf 3d-Teilb4inder beriicksichtigt. In den indirekten Korrelationen werden nach wie vor
die beiden oberen 3d-Teilbinder dominieren, da die iibrigen wegen ihrer Lage weit unterhalb
des chemischen Potentials bei realistischen Temperaturen vollstindig gefiillt sind und daher
in den Einquasiteilchen-Spektren weder in Hubbard-Béinder aufspalten noch polarisiert sein
werden.

Die oben formulierte Fragestellung (B) geht iiber die Zielsetzung dieser Darlegung hin-
aus. Zu den wichtigsten Problemen, die auftreten, wenn das Valenzbandsystem nicht mehr
isoliert betrachtet werden soll, gehoren Eigenschaften und Einflufl des notwendig mit ange-
regten Core-Zustandes. Das Core-Loch (Core-Elektron) ist als eine bedeutende Stdrung des
Valenzbandes aufzufassen [23] — [25], welche insbesondere die Zweiteilchen—Spektren von 4f-
Systemen deutlich modifiziert [103, 104] und sicher nicht vernachléssigt werden darf, wenn ein
quantitativer Vergleich zwischen Theorie und Experiment angestrebt wird. Die bisher dar-
gelegte Theorie wiirde dazu in jedem Schritt erheblichen Verdnderungen unterworfen werden
miissen. So muf der Hamiltonoperator einen zusitzlichen Wechselwirkungsterm enthalten,
der den Ubergang eines Elektrons aus einem Core-Zustand ins Valenzband berticksichtigt
(APS), oder umgekehrt die Rekombination eines unbesetzten Core-Niveaus durch ein Teil-
chen aus dem Energieband (AES). Also betrifft der ,zentrale Prozef drei Teilchen, so daf
man eine Dreiteilchen-Matsubarafunktion zu errechnen hat. Fiir den Fall sehr kleiner Teil-
chendichten und unendlicher Lebensdauer des angeregten Core-Loches lassen sich Argumente
dafiir finden [24, 26, 105], dieses Problem durch eine Faktorisierung in eine Zweiteilchen—
Matsubarafunktion und einen Core-Elektron—,Propagator® zu vereinfachen. Eine andere
Simplifikation liegt darin, in einer diagrammatischen Entwicklung nur das durch den Core-
Zustand dargestellte Potential durch eine geeignete Renormierung der Vertexfunktionen zu
beriicksichtigen [26].

Folgt man dem Weg, den Natta und Joyes vorgeschlagen haben [25] und der auf den
Arbeiten zur Photoemission von Nozieres et al. [106, 107] und Nozieres und De Dominicis [26]
basiert, miiite einer praktischen Durchfiihrbarkeit der erweiterten Theorie die Berechnung des
Matrixelementes der Wechselwirkung zwischen dem Core und dem Valenzband vorangehen.
Dabei ist entscheidend, welcher Core-Zustand am AE-/AP-Prozefl im Valenzband teilnimmt;
an dieser Stelle kénnen Abhingigkeiten des Core-Valenzband-Uberganges vom Wellenvektor
und vom Spin des einfallenden Elektrons das Problem zusatzlich verkomplizieren 27, 29, 30].
Im Falle des Ni kann z.B. diskutiert werden, welche Rolle eine eventuelle Spinaufspaltung
des 2p3/;-Niveaus, das fiir eines der beiden Elektronen bei einer AP-Anregung in Frage
kommt [7, 108], fiir die Spinunterscheidbarkeit der Spektren spielt. Abschirmeffekte zwischen
dem Core-Niveau und dem Valenzband miissen aulerdem mit einbezogen werden, was die
Bestimmung einer Dielektrizitdtsfunktion erforderlich macht.

Cini und D’Andrea [109] diskutieren die Bedeutung energetisch tief liegender Core-Ldcher
fir die Entstehung von Plasmonen im Valenzband. Wegen ihrer hohen Energien zwischen 5
und 25 eV kommen sie als StoBpartner fiir Satelliten in Frage und kénnen fiir einen mdglichen
Zerfallsmechanismus gebundener Zweiteilchen-Zusténde in Betracht gezogen werden.
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bewunderungswiirdige Langmut bei den umfangreichen Tipparbeiten.

Zum SchluB bleibt mir die angenehme Pflicht, Herrn Manfred (Pauli) Hunger fiir die sehr
willkommene technische Beratung, Herrn Heise und Herrn Kloser fiir das akkurate Anfertigen
der Fotokopien und nicht zuletzt allen Mitgliedern des Institutes fiir Plasmaphysik fiir das
positive, familidre Arbeitsklima zu danken.




