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1. EinfUhrung

Korrelierte Elektronen
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Pump-Probe-Spektroskopie



Korrelierte Elektronen

Elektronen: bestimmen die Eigenschaften von FestkOrpern

Fermionen mit Spin % (¢, M)

Coulomb-Wechselwirkung: \ )

~ 1 X a2
Elektrostatische Abstol3ung: Hinte f 5

-1}

-1}

Elektronen nicht unabhangig, sondern korreliert

Korrelationen :

allgemein: hA Bi ” hAI HhBI

Elektronen, z.B.: hi, r ..A. r%i.” hia, r.i.lA, r2i.



Elektronen im Festkorper

Festkorper: periodisches Potential der lonenrimpfe

kN
/?/////(5/ H f Hion . Hiin, Hint

Lésung:  (wenn Hiy: unwichtig)

- = =

einzelnes Atom Festkorper freie Elektronen
N Bloch:  ,.,r ... el
s, p, d, 1, ... Wannier: ,,.r R...

) Metalle, Halbleiter, Isolatoren,. ..



Periodensystem der Elemente

hydrogen helium
1 2
H He
1.0079 Key: 4.0026
lithium beryllium element name boron carbon nitrogen oxygen fluorine neon
3 4 atomic number 5 6 7 8 9 10
Li | Be symbol B/  C| N | O F |Ne
6.941 9.0122 atomic weight (mean relative mass 10811 12,011 14.007 15.999 18.998 20.180
sodium magnesium aluminium silicon phosphorus sulfur chlorine argon
11 12 13 14 15 16 17 18
Na Mg Al Si| P | S CI|Ar
22.990 24.305 26.982 28.086 30.974 32.065 35.453 39.948
potassium calcium scandium titanium vanadium | chromium | manganese iron cobalt nickel copper zinc gallium germanium arsenic selenium bromine krypton
19 20 21 22 23 24 25 26 27 28 29 30 31 32 33 34 35 36
K | Ca Sc| Ti |V Cr Mn Fe | Co Ni|Cu| Zn Ga|Ge| As| Se Br| Kr
39.098 40.078 44.956 47.867 50.942 51.896 54.938 55.845 58.933 58.693 63.546 65.38 69.723 7261 74.922 78.96 79.904 83.80
rubidium strontium yttrium zirconium niobium | molybdenum| technetium | ruthenium rhodium palladium silver cadmium indium tin antimony tellurium iodine xenon
37 38 39 40 41 42 43 44 45 46 47 48 49 50 51 52 53 54
Rb | Sr Y | Zr Nb/Mo| Tc Ru Rh|Pd Ag|/Cd| In |[Sn|Sb Te| | | Xe
85.468 a7.62 88.906 91.224 92.908 95.96 [98] 101.07 102.81 106.42 107.87 112.41 114.82 118.71 121.76 127.60 126.90 131.29
caesium barium lutetium hafnium tantalum tungsten rhenium oasmium iridium platinum gold mercury thallium lead bismuth polonium astatine radon
55 56 57-70 71 72 73 74 75 76 77 78 79 80 81 82 83 84 85 86
* L]
Cs Ba Lu Hf  Ta/ W Re|Os | Ir | Pt Au/Hg| Tl |Pb| Bi | Po| At | Rn
132.91 137.33 174.97 178.49 180.95 183.84 186.21 180.23 192,22 195.08 186.97 200.59 204.38 207.2 208.98 [209] [210] [222]
francium radium lawrencium |rutherfordium  dubnium | seaborgium | bohrium hassium meitnerium |darmstadtium roentgenium| ununbium | ununtrium  unungquadium ununpentium| ununhexium | ununseptium| ununoctium
87 88 89-102 103 104 105 106 107 108 109 110 111 112 113 114 115 116 17 118
*%
Fr | Ra Lr | Rf Db| Sg| Bh| Hs | Mt | Ds | Rg |Uub|Uut/ UuqUup/Uuh Uuo
[223] [226] [262] [267] [268] [271] [272] [270] [276] [281] [280] [285] [284] [289] [288] [293] — [294]
lanthanum cerium  |prasecdymium neodymium | promethium | samarium europium | gadolinium terbium dysprosium | holmium erbium thulium yiterbium
57 58 59 60 61 62 63 64 65 66 67 68 69 70
*lanthanoids | La | Ce | Pr | Nd |Pm | Sm | Eu Gd| Tb | Dy Ho| Er | Tm| Yb
138.91 140.12 140.91 144.24 [145] 150.36 151.96 157.25 158.93 162.50 164.93 167.26 168.93 173.06
actinium thorium | protactinium|  uranium neptunium | plutonium | americium curium berkelium | californium | einsteinium fermium  |mendelevium  nobelium
89 90 91 92 93 9 95 96 97 98 99 100 101 102
*actinoids | Ac| Th|Pa| U Np| Pu Am Cm|Bk| Cf Es Fm | Md| No
[227] 232.04 231.04 238.03 [237] [244] [243] [247] [247] [251] [252] [257] [258] [259]
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Mott-Metall-Isolator-Ubergang

Mott-Isolator: Mott '49
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Mott-Metall-Isolator-Ubergang

Mott-Isolator: Mott '49

(V]_ x Cry )2 03 Kawamoto '80
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Hubbard-Modell

Einband-Hubbard-Modell:

Fermi-Flussigkeit: Quasiteilchen-Anregungen
UfoO

T=0
>0 -
k
Fermi-Gas

Gutzwiller '63; Kanamori '63; Hubbard '63

o o 9 € ¢
o ® ¢ o o
o v B ¢ ’DV
g2 o o & ¢
U

Landau '56

______

Fermi-Flussigkeit



1. EinfUhrung

Korrelierte Elektronen
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Pump-Probe-Spektroskopie



Zeitaufgeloste Spektroskopie

Das pump-probe -Prinzip:

I:I Laser pump -Laserpuls: bringt System
L > oump- In Nichtgleichgewichtszustand
Q. nichtlinearer Puls
N .
S Kristall
o @>A> % probe -Laserpuls: untersucht System

=7~ f :
% Verzdgerung > nach Wartezeit tgy
=
Detekto r z
L System

ZeitaufgelOoste Photoemissionsspektroskopie:

analysiert vom System emittierte  Elektronen

ZeitaufgelOste optische Spektroskopie:

analysiert vom System re ektiertes/transmittiertes Licht



pump-probe -Photoemissionspektroskopie

Perfetti, Loukakos, Lisowski, Bovensiepen, Berger,

PhOtoan regung von 1 T-TaSZ: Biermann, Cornaglia, Georges, Wolf '06; '08

z O
c 3
2 2
= (5
0 £
o =
nd m
< B o 2 s B - -
0.4 0.2 0.0 -0.2 0 2 4 6 8

Pump-Probe del
Binding Energy (eV) Hmp-Probe delay (ps)

50-fs pump -Pulse (1.5 eV), 80-fs probe -Pulse (6 eV)
Bildung eines metallischen Zustands, Relaxation nach 700 fs

Oszillationen von Gitter- und Elektronensystem



2. Quantensysteme Im Nichtgleichgewicht und
Vorhersagen der Statistischen Mechanik



Realzeit-Dynamik von Quantensystemen

d . :
Quantenmechanik: i El Jooob f
[
. ] o o0° ® '.
j ” Olf o o .. PS ¢ () o
e® "o e %o
“Quanten-Abschreckung™ (quench)

d.m. Erwartungswerte:
hAiy f M, t... jA] t... i

Starte mit j ,i und schalte bei t f 0 zu Hamiltonian H

Zeitentwicklung far

it if e 'HU;

t

ol f

O:
X

n

hn |

ol

e

IE

ntjni

Komponenten
oszillieren
fur alle t!




Relaxation und neues Gleichgewicht

. ?
Frage: Relaxation in stationaren Zustand?  hAi;1q [ const

) nur maoglich fur grol3e Systeme, : ‘. ® o0 0:
einfache Observable A, kompliziertes H ® o’ ° ® o
o ® e O

Frage: Thermalisierung?

Vorhersage der Statistischen Mechanik: ~ hAityq  f AT ensemble

N

Ensemble-Erwartungswert: hAi cnsemble f SP  ensemble A

ZB ensemble / e H:k BT mlt E f Sp ensemble I:I



Kollaps und Wiederkehr

Abrupte Erh6hung der Wechselwirkung von 87 Rb-Atomen:
Greiner, Mandel, Hansch, Bloch '02

YR ) )
hbi b, j, O0.i.f Bose-Kondensat
tfOs tf 100 s
ARAAN )
tf 150 s o S tf 250 s
' i
& i t..if e "HUj 0.i osziliert
tf350 s s < | tf400 s
e Relaxation |
e I § :— 04l
tf550s |=® = |; : Q%
£ >X 8
o ® a i .8 <£20_2-

| collapse and revival | g



Quanten-Kugelstol3pendel

Oszillationen gefangener 8’ Rb-Atome: Kinoshita, Wenger, Weiss ‘06

hb!b,i erreicht stationaren, aber  nichtthermischen  Zustand

Impulsverteilung
far t 13 ms

Position (um)
-500 0 500

Stationare Impulsverteilung
fir t Y 200 ms

t (ms)

© oo ~ [} (&) N w N — o

b (thermischer Zustand: Gaul3-Kurve)

0 0.5 1.0
Normalized optical thickness

keine Thermalisierung,
well System (fast) integrabel




Statistische Mechanik fur das Gleichgewicht

Vorhersage fur das Gleichgewicht: S ® e 400
®
o o o9
Fundamentales Postulat: o 0t ,°,
Alle zuganglichen Mikrozustande sind gleichwahrscheinli ch

a Sf Spt’In I wird maximiert

Ai erhalten ) xiere Spt”ensemble AiT f HAi(f 0

P "
) ensemble /| €XP, i AL ‘BoItzmann-Gibbs-EnsembIe \

Maxwell 1866, Boltzmann 1872, Gibbs 1878
von Neumann 1927, Jaynes 1957, ..., Balian 1991




Statistische Mechanik fur das Gleichgewicht

Vorhersage fur das Gleichgewicht: S ® e 400
®
o o o9
Fundamentales Postulat: o 0t ,°,
Alle zuganglichen Mikrozustande sind gleichwahrscheinli ch

a Sf Spt’In I wird maximiert

Ai erhalten ) xiere Spt”ensemble AiT f HAi(f 0

P "
) ensemble /| €XP, i AL ‘BoItzmann-Gibbs-EnsembIe \

Maxwell 1866, Boltzmann 1872, Gibbs 1878
von Neumann 1927, Jaynes 1957, ..., Balian 1991

Fur integrable Systeme: Generalisiertes Gibbs-Ensemble Girardeau '69
Rigol et al. '06

) xiere auRer Ai f H auch Ay; ::: AL mit L/ SystemgroRe



Energiezufuhr bel Parameteranderung

Parameteranderung:
| Ao .
j ol it
T —
tf O
Eo fth ojHoj of ) Efth ojHj ol
Am System verrichtete Arbeit: W f E Eg
Wist mit P, W..zufallsverteilt Jarzynski ‘97
Talkner, Lutz, Hanggi '07

Silva '09

~

i P,W..In mesoskopischen Systemen beobachtbar

~

i bei globalen Anderungen: W extensiv, P,W..sehr scharf



3. Realzeit-Dynamik im Hubbard-Modell

i Hubbard-Modellin d f 1
i Hubbard-Modellin d f 1



Hubbard-Modell in d=1mit ¥ r -Hupfen
Hubbard-Kette mit 1=r -HUpfen: Gebhard & Ruckenstein '92
X X 1
H f Vi 6Iy Cj , U NinNig  mit Vy /

Aquivalent zu freien Bosonen mit

Mott-Metall-Isolator-Ubergang bei

Schalten zum Isolator:

Metall
Ufo

7
1 -vielen Erhaltungsgrof3en

n f 1und U, f W f Bandbreite

Mott-Isolator
U>U.




Relaxation der Doppelbesetzung

Schalten vom Metall ( U f 0) zum Isolator ( U f 1:5W):

Kollar & Eckstein '08

double occupation d(t)

0.25

0.225
0.2

0.175

0.15

0.125 -

01}
0.075 -
0.05 -

0.025

n=1UW=15 exact

long-time limit

thermal value, T/W=0.6036 —— '

....................

6 8 10 12
time [1/W]

Doppelbesetzung

ZaN

d,t... f Hn i" N |#| t
relaxiert fur t1!11

thermalisiert nicht 8

d, 1 ..wird durch
generalisiertes
Gibbs-Ensemble
beschrieben



Generalisiertes Gibbs-Ensemble

Fur integrable Systeme:

P -
cGe! €exp A ) detaillierte Erinnerungan t f O

if 1

fexp, 1Ai..exp, 2A,... exp, LAL...
‘ GGEs sind weniger universell als thermische Ensembles \

~ ? A
Statistische Vorhersage: hAi{ 11 [ HhAigee

Richtig far
schwach korrelierte Observable erfallt far

schwach korrelierte  Anfangszustande 1=r -Hubbard-Modell
Kollar & Eckstein '08



3. Realzeit-Dynamik im Hubbard-Modell

i Hubbard-Modellin d f 1
i Hubbard-Modellin d f 1



Dynamische Mean-Field-Theorie

DMFT flar das Gleichgewicht:  “Ausintegrieren des Gitters”

Gittersystem Storstelle in Medium

2 Vi DMFT L (t,t)
i _—+ @
Exakt fur Dimension d f 1 Metzner & Vollhardt '89, Georges et al. '96

Abbildung auf Storstellenproblem + Selbstkonsistenz
Brandt & Mielsch '89, Georges & Kotliar '92

Nichtgleichgewichts-DMFT: Zeitentwicklung

Turkowski & Freericks '05
Eckstein & Kollar '08

Falicov-Kimball-Modell:  Vj 4 f 0, losbar
Tsuji, Oka & Aoki '08
Werner, Oka, Millis '08

Hubbard-Modell: Realzeit-QMC Eckstein, Kellar Werner 09




Relaxation der Impulsverteilung

Hubbard-Modell: (DMFT, Dichte n f 1, Bandbreite 4) Eckstein, Kollar, Werner '09

Schaltenvon U f Onach U f 5

Impuls k

Lang anhaltende collapse-and-revival -Oszillationen
wegen Nahe zu U f 1



Relaxation der Impulsverteilung

Hubbard-Modell: (DMFT, Dichte n f 1, Bandbreite 4) Eckstein, Kollar, Werner '09

Schaltenvon U f Onach U f 2

n(e,t)/
1
0.5 B //4_/// ;.
// _2
0 -1
0
1 > 1 e Impuls Kk

Zeit. t S 4 5 2

Langsame Relaxation: Prathermalisierung
wegen Nahe zum integrablen Punkt U f O

Moeckel & Kehrein '08



Relaxation der Impulsverteilung

Hubbard-Modell: (DMFT, Dichte n f 1, Bandbreite 4) Eckstein, Kollar, Werner '09

Schaltenvon U f O nach U f 3:3

thermische

Impulsverteilung
(T f 0:84)

Impuls k

Schnelle Thermalisierung bei mittleren U,

Dynamischer Phaseniibergang  bei U 3:3
(Gleichgewicht: U.f 4:8)



4. Theorie fuUr Pump-Probe-Spektroskopie

i Zeitaufgeloste Photoemissionsspektroskopie

i ZeltaufgelOoste optische Spektroskopie



Zeitaufgeloste Photoemissionsspektroskopie

. I:\ Intensitat der Photoelektronen
€ kin
. X dN,, Ke; Exin .-
Inke;Ekin"'f = g
d ¢ dEkin E Vak
... ZUst,

Sudden approximation : e geht direkt in Vakuum-Zustand

Festk.



Zeitaufgeloste Photoemissionsspektroskopie

Sudden approximation

Intensitat der Photoelektronen

T dNn ’ke;Ekin"'
|, Ke; Exin -
e kin -f d RedEkin

Gleichgewicht:

. e geht direkt in Vakuum-Zustand

Exin f Ephoton




Zeitaufgeloste Photoemissionsspektroskopie

- \ Intensitat der Photoelektronen
€ kin
A 5 dN,, K e; Ein ...
S ..,I:]_n’ q I ” k e; Ekln - 'f = all
(t) d RedE kin

Mmp
td

Sudden approximation : e geht direkt in Vakuum-Zustand

probé

Gleichgewicht: Exin [ Ephoton

Nichtgleichgewicht: S,t...$ §,!...

Energieunscharfe E = a Pulsdauer

Beziehung zur Green-Funktion:
ZZ

I Wbt/ dt dt0S;t.. S, 0. Bt




Eektdes pump -Pulses

Photo-Dotierung: Elektronen werden in 'leeres Band' gepumpt

FUr Mott-Isolator:

Mott-
|solator Band-Bild ungultig
Energi :
e Modellierung:
oberes
Hubbard- i Zustand nach pump -Puls: ,t f O...
Band )
Metall mit U<U .
unteres i Hamiltonian: ,t> O...
Hubbard
Band

|Isolator mit U>U .



Oszillationen des angeregten Mott-Isolators

Mott-Isolator (Falicov-Kimball-Modell,  V; 4 f 0, U f 10V)

wird in metallischen Zustand gepumpt ( U f 1V): Eckstein & Kollar '08
12 : |3 d=0.66 : oberes Hubbard-Band
langer Puls % 4 L ] é gute Energieau 6sung
schlechte Zeitau . 0 r 7 unteres Hubbard-Band
-4 ! ! ! I 1 1 -

1

N
T
3
o

I

o
w
&)

w [V/h]

1

N A O b 0
T I
Q_ — —
1
o
N
L L
© [T

kin. Energie der Photoelektronen

w [V/h]

A O » ®
T
|

WMl Zeit nach pump -Puls, i 2 fs



Oszillationen des angeregten Mott-Isolators

Mott-Isolator (Falicov-Kimball-Modell,  V; 4 f 0, U f 10V)

1

N
T I
Q_ — —
1
o
N
L L
© [T

kurzer Puls
gute Zeitau dsung

schlechte Energieau dsung

wird in metallischen Zustand gepumpt ( U f 1V): Eckstein & Kollar '08
12 | Md=066 ] oberes Hubbard-Band
langer Puls _ S 4L ] é gute Energieau 6sung
z
schlechte Zeitau . % 0 r il unteres Hubbard-Band
§ -4 | ! ! ! | | ]
9 I I I I I I
© 121 md=033 i
S5, '
T4 1
= 0
© -4
Q
>
)
C
L]
=
4

w [V/h]

A O » ®
T
|

WMl Zeit nach pump -Puls, i 2 fs



Oszillationen des angeregten Mott-Isolators

Mott-Isolator (Falicov-Kimball-Modell,  V; 4 f 0, U f 10V)

wird in metallischen Zustand gepumpt ( U f 1V): Eckstein & Kollar '08
12 : |3 d=0.66 : oberes Hubbard-Band
langer Puls % 4 L ] é gute Energieau 6sung
schlechte Zeitau . 0 r 7 unteres Hubbard-Band
-4 ! ! ! I 1 1 -

1

N
T
3
o

I

o
w
&)

gute Zeit- und Energieau .

mittlerer Puls

w [V/h]

1

N A O b 0
T I
Q_ — —
1
o
N
L L
© [T

kurzer Puls
gute Zeitau dsung

schlechte Energieau dsung

kin. Energie der Photoelektronen

w [V/h]

A O » ®
T
|

2 41 0o 1 2 3 4 5
WMl Zeit nach pump -Puls, i 2 fs

) collapse-and-revival -Oszillationen in Mott-Energiellicke



4. Theorie fuUr Pump-Probe-Spektroskopie

i Zeitaufgeloste Photoemissionsspektroskopie

i ZeitaufgelOste optische Spektroskopie



Zeitaufgeloste optische Spektroskopie

Re ektion des probe -Pulses:

t< td Eeinf(t)
- |:| Probe-Puls: Ecini, 4 tg X=cC...
ct

X=c(t-t 4) L<

x V

x=-c(t-t )

- q‘o Eren(t) D Re ektierter Puls: E ,t tg, X=C...
ct

probe -Puls erzeugt Strom:

t>1y

jourctef dt? it %r. ELrtO. s probe  lattice ---
Strom erzeugt elektrisches Feld:
Ewe » ... [ Rds r,tqg,  tg, S... Bnf, S...
Dinne Schicht: r,t;t %.f %lifz_o} L alatice ...
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Optische Leitfahigkeit eines korrelierten Metalls

Korreliertes Metall (Hubbard-Modell mit U f 3V, Bandbreite = 4V)
wird in unkorrelierten Zustand gepumpt ( U f 0): Eckstein, Kollar, Werner 08

w0 1 S...

s(t,t-s)/sg

0.8
0.6
0.4
0.2

f 3
1 15 4 tihwvl

..auf um s friheren Puls s[hm

Beitf O: , 0; s..=const ) e!l;t... hatDrude- -Peak
M0 TF O

Beit 1=V:Peakin ,t;t s..) el t... hat breiten Drude-Peak
U>0; T>0...



Zusammenfassung und Ausblick



Zusammenfassung und Ausblick

Korrelierte Elektronen im Nichtgleichgewicht:

Schnelle Thermalisierung nur abseits integrabler Punkte

Pump-Probe-Spektroskopie : Rlckschllisse auf Realzeit-Dynamik

Ausblick:

Dynamisches Phasendiagramm
Kopplung von Elektronen und  Gitterschwingungen
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