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Przedmowa: oddzialujace wzbudzenia kolektywne

Na poczatku lat 70. ubiegltego wieku P. Anderson zasugerowal, ze uklad sktadajacy sie z wielu oddziatujacych
ze soba czastek (np. elektronow, atomoéw, molekul) przedstawia zupelnie inne cechy niz tworzace go czastki — co
zostalo podsumowane stynna maksyma ,more is different” [1]. Prawdopodobnie najstynniejsza realizacja tej idei
jest koncepcja porzgdku i wzbudzen kolektywnych: okazuje sie, ze w wielu przypadkach w materii skondensowanej
stan podstawowy uktadu wykazuje porzadek, a jego niskoenergetyczne stany wzbudzone mozna opisaé¢ jako ukta-
dy nieoddziatujacych kwaziczastek, tzw. wzbudzen kolektywnych [2]. Bodaj najbardziej oczywistym przyktadem
realizacji tej koncepcji sa krysztaly, sktadajace si¢ z regularnie utozonych atoméw, tworzacych tzw. siatke krysta-
liczna i w zwiazku z tym wykazujace uporzadkowany stan podstawowy. Z kolei niskoenergetyczne stany wzbudzone
krysztalu mozna najtatwiej zrozumie¢ opisujac je za pomoca kolektywnych drgarn wszystkich atoméw znajdujacych
sie w krysztale — tzw. fononow.

Szczegolnie osobliwe przyklady realizacji powyzszych koncepcji mozna znalezé w tzw. silnie skorelowanych uktadach
elektronowych, czyli w krysztatach wykazujacych lokalne, ale nad wyraz silne, oddzialywania pomiedzy elektro-
nami walencyjnymi. Takie silnie skorelowane uklady elektronowe sa typowe dla zwiazkéw metali przejSciowych
(zazwyczaj tlenkow, ale tez np. fluorkow) posiadajacych glebokie potencjaly sieciowe [3]. Aczkolwiek zwiazki te sg
bardzo r6znorodne, taczy je jednak to, ze dobrze znane wlasnosci pojedynczego elektronu, takie jak na przyktad
tadunek elektryczny lub spinowy moment pedu, moga sprawiac¢ wrazenie jakby istnialy samodzielnie [2,4]. Oznacza
to, ze kolektywne wzbudzenia istniejace w tych uktadach elektronowych moga, przyktadowo, nie posiada¢ tadunku
a jedynie spinowg liczbe kwantowa.

Taka ciekawe fizyke mozna zaobserwowaé¢ w jednej z najlepiej zbadanych klas zwiazkéw metali przejsciowych —
niedomieszkowanych kwazi-dwuwymiarowych (kwazi-2D) tlenkach miedzi (LagCuQO4, CaCuOs, itp.). W tym przy-
padku oddzialywania elektron-elektron, opisywane na przyktad Hamiltonianem Hubbarda na sieci kwadratowej [5],
sa tak silne, ze powoduja one lokalizacje elektronéw walencyjnych na jonach miedzi, prowadzac do stanu podsta-
wowego bedacego izolatorem Motta!. Tym niemniej, o ile tylko pozwala na to zakaz Pauliego, pewne, ,wirtualne”,
ruchy elektronéw sa nadal dozwolone w tych uktadach. Powoduja one powstanie efektywnych oddziatywan, tzw.
wymiany spinowej (spin exchange) [2,4], pomiedzy spinami elektronéw zlokalizowanymi na nieodleglych od sie-
bie jonach miedzi. Oddzialywania te moga by¢ modelowane przez hamiltoniany typu Heisenberga [3,7]. Ich stan
podstawowy na sieci kwadratowej wykazuje dalekozasiegowy porzadek antyferromagnetyczny (AF), a niskoenerge-
tyczne stany wzbudzone mozna do§é dobrze opisaé przy pomocy niedziatujacych kwaziczastek bedacych bozonami
(tzw. magnony) [4]. Okazuje sie, ze dyspersja wzbudzen magnetycznych, wyliczona z modelu typu Heisenberga i
przy zalozeniu braku oddziatywania pomiedzy magnonami, bardzo dobrze zgadza sie z ta, ktora zostala zmierzona
eksperymentalnie [7-9].

To, ze niskoenergetyczne stany wzbudzone niedomieszkowanych tlenkéw miedzi mogly zosta¢ opisane uzywajac nie-
oddzialujacej teorii (vide dyskusja powyzej), stanowi do$¢ wyjatkowa sytuacje. Z reguly silnie skorelowane ukltady
nie daja si¢ sprowadzi¢ do tak prostej sytuacji a ich spektrum stanéw wtasnych pozostaje nieznane. W szczeg6l-
nosci dotyczy to tzw. problemu ,high-Tc” czyli proby zrozumienia przyczyny wystepowania nadprzewodnictwa
wysokotemperaturowego w domieszkowanych tlenkach miedzi [3,5]. W tym przypadku wydaje sie, ze, pomimo po-
nad trzydziestu lat intensywnych badan, nawet natura samego stanu podstawowego uktadu nie zostala jak dotad
dobrze poznana. Uzywajac stow J. Zaanena mozna stwierdzié, ze stan podstawowy takiego uktadu to silnie oddzia-
tujaca ,zupa kwantowa” wykazujaca ,(...) simple yet mysterious properties such as the ‘local quantum criticality’
(...)” [10].

W niniejszym opisie cyklu publikacji zatytutowanym ,Propagacja orbitonu w antyferromagnetyku” zamierzamy
zmierzy¢ si¢ z problemem, ktory lezy pomiedzy tymi dwoma skrajnymi przypadkami, wymienionymi powyzej. Jak
sie okaze, bedzie to wymagalo zajecia sie zagadnieniem, ktére jest znacznie prostsze niz problem ,silnie oddziatu-
jacej zupy kwantowej”. Z drugiej strony jednak, problem ten bedzie zdecydowanie bardziej zlozony niz wymieniony
powyzej przypadek nieoddziatujacych magnonéw. Jak to zostanie doktadniej pokazane ponizej, w celu zrozumie-
nia gléwnego problemu postawionego w niniejszym opisie cyklu prac, ktory dotyczy charakteru kolektywnych
wzbudzen orbitalnych (zwanych takze orbitonami, patrz rozdzial I ponizej) obserwowanych w zwigzkach metali
przejéciowych, bedziemy musieli odej$é od koncepcji nieoddziatujacych wzbudzen kolektywnych i zrozumieé co sie
dzieje, gdy oddzialywania pomiedzy roznymi rodzajami wzbudzen kolektywnych nie mogq zostaé zaniedbane.

Opis cyklu prac sktada sie z dziewieciu rozdzialow. W rozdz. I przedstawiam podstawowe pojecia i problemy tak
zwanej fizyki orbitalnej, potrzebne do zdefiniowania gléwnego zagadnienia omawianego w niniejszym opisie — tzn.

IWarto zauwazy¢, ze izolatory Motta mozna podzieli¢ na dwie roztaczne podklasy [6]: (i) izolatory typu Motta-Hubbarda, (ii) izolatory
typu tadunkowego. Tlenki miedzi zaliczaja si¢ do tej ostatniej podklasy [3].



propagacji orbitonu w antyferromagnetyku (Rozdz. II). Nastepnie omawiamy jego rozwiazanie, uzyskane dla tzw.
,minimalnego” modelu spinowo-orbitalnego (Rozdz. III-V). Rozdz. VI-VIII pokazuja rozwiazania tego zagadnienia
dla bardziej realistycznych modeli, ktére moga opisywaé fizyke obserwowana w tlenkach metali przejsciowych. Na
koniec, w rozdz. IX, podsumowuje wyniki i krotko przedstawiam perspektywy mozliwych badan w przysztosci.

I. Wstep: Czym sa orbitony i gdzie je mozna znalezé?

Dosé czesto podczas opisywania struktury elektronowej krysztalu jedynie spinowy moment pedu jest brany pod
uwage. Natomiast kret orbitalny, zwigzany z elektronem walencyjnym poruszajacym sie w polu centralnym wytwo-
rzonym przed jadro i elektrony rdzeniowe jednego z atomoéw krysztatu, jest czesto pomijany w takiej analizie. Takie
podejscie moze znalezé swoje uzasadnienie w przypadku ,zwyklych” metali i izolatorow pasmowych. Jednakze, dla
tlenkéw metali przejsciowych z kwazi-atomowymi, gtebokimi potencjatami sieciowymi, elektrony walencyjne mo-
ga, w przyblizeniu jednoelektronowym, byé opisywane przez funkcje falowe typu atomowego, ktore sg numerowane
orbitalnymi liczbami kwantowymi [11-13]. W tym przypadku kluczowe pytanie jest nastepujace: w jakim stopniu
niezerowy orbitalny moment pedu wplywa na wlasnosci tlenkow metali przejSciowych, gdy rowniez efekty wie-
lociatowe (korelacje) zostana wziete pod uwage? Ponizej sprobujemy odpowiedzie¢ na to pytanie, koncentrujac
nasza uwage na bodaj najbardziej zbadanym przykladzie materialu z niezaniedbywalnymi orbitalnymi stopniami
swobody — fluorku miedzi, KCuFsj:

Z pozoru fluorek miedzi o strukturze perowskitu wydaje sie wykazywaé zblizone wtasnosci do opisanych w przed-
mowie kwazi-2D tlenkéw miedzi. W obydwu przypadkach, w przyblizeniu pojedynczego jonu, nominalna warto-
$ciowo$¢ jonu miedzi wynosi I1, co prowadzi do obsadzenia kazdego jonu miedzi przez jedna dziure w powtloce
3d. Dodajac do tego silne oddzialywanie pomiedzy elektronami, obecne w obydwu zwigzkach, moznaby sie spo-
dziewaé, ze trojwymiarowy (3D) model Hubbarda moglby dobrze opisa¢ tenze fluorek miedzi i otrzymaliby$my
do$¢ podobng fizyke w KCuFj jak i w kwazi-2D tlenkach miedzi: bytby to izolator Motta z towarzyszacym mu AF
porzadkiem dalekozasiegowym i niskoenergetycznymi wzbudzeniami, ktére mogtyby byé dobrze opisane w ,,jezyku”
nieoddzialujacych magnonéw.

Okazuje sie jednak, ze w rzeczywistosci fizyka KCuF3 jest zupelnie inna. Jest to spowodowane istnieniem orbital-
nych stopni swobody (a $cislej degeneracja orbitalna) w tym uktadzie. W przeciwieristwie do kwazi-2D tlenkow
miedzi, z reguty wykazujacych tetragonalng symetrie, jony miedzi w KCuFg mozna uznaé za znajdujace si¢ w polu
krystalicznym o symetrii kubicznej, utworzonym przez sze$c sasiadujacych jonéw tlenu. Z tego wzgledu, funkcje
falowe 3d sg czesciowo zdegenerowane. Dwie z nich, majace platy skierowane w kierunku sasiednich atoméw fluoru,
posiadaja czes¢ katowa opisywana harmonikami kubicznymi d2_,2 i d3.2_,2 czyli tzw. orbitalami e,. Posiadaja
one, w jezyku dziurowym, nizsza energie niz trzy pozostale funkcje falowe (z czescia katowa opisana tzw. orbitalami
tag), ktorych platy sa skierowane najdalej jak to tylko mozliwe od sasiadujacych fluoréw. Taka degeneracja silnie
modyfikuje wielociatows fizyke realizowana w tym uktadzie: podczas gdy tadunek jest nadal zlokalizowany, w wyni-
ku silnego odpychania elektronéw i wspotmiernego wypelnienia, wirtualne ruchy elektronéw sa teraz dopuszczalne
pomiedzy stanami z réznymi orbitalnymi i spinowymi liczbami kwantowymi. W zwiazku z tym, zamiast spinowe-
go modelu Heisenberga, efektywny niskoenergetyczny model, czesto nazywany modelem spinowo-orbitalnym lub
Kugla-Chomskiego, zawiera zaréwno spinowe jak i orbitalne stopnie swobody [12]. Jego hamiltonian przyjmuje
nastepujaca forme:

H=J Y (Si-Sj+A)(BI{Tf +C T'T{ + Do T + E) (1)
@)l

gdzie J jest calkg wymiany spinowo-orbitalnej, I' = a, b, ¢ to trzy kierunki na sieci kubicznej uformowanej przez
atomi miedzi, natomiast A, B, C, D,,, FE sa stalymi modelu, ktore zaleza od efektywnych calek przeskoku pomiedzy
najblizszymi atomami miedzi na sieci kubicznej oraz od stosunku calki wymiany kulombowskiej (oddzialywa-
nia Hunda) do calki bezposredniego oddzialywania kulombowskiego (tj. oddzialywania Hubbarda). Z kolei T; to
operator orbitalnego pseudospinu 7' = 1/2 dla wezla i. Operator ten jest jednoczesnie trzykomponentowym wek-
torem, o skltadowych T (o = w, v, z), przy czym dwie wartosci wlasne operatora 77 odpowiadaja za obsadzenie
jednego z dwoch orbitali e, por. [12,14]. Warto zauwazy¢, ze oddzialywanie pomiedzy orbitalnymi stopniami
swobody nie posiada symetrii SU(2), co jest spowodowane istnieniem skoriczonego oddzialywania Hunda oraz
réoznymi catkami przeskoku pomiedzy poszczegélnymi orbitalami. Taka sytuacja jest typowa dla wielu modeli
spinowo-orbitalnych [15].

Znalezienie stanu podstawowego modelu opisanego hamiltonianem (1) stanowi trudne zadanie. W rzeczywistosci,
pomimo 35 lat ktore minety od opublikowania przelomowej pracy Kugla i Chomskiego na ten temat, w ktorej
to podobne modele po raz pierwszy zostaly szerzej opisane [12], pelne poznanie diagramu fazowego ww. modelu
nadal pozostaje problemem ,otwartym” [16-18]. Jednakze, pewien wglad w ten model mozna uzyskaé¢ rozwaza-
jac jedynie pojedyncza plaszczyzne (np. ab) zwigzku KCuF'3 oraz przechodzac do bazy utworzonej przez orbitale
dy2_52 i dy2_ 2, w ktorej to miedzy-orbitalne przeskoki znikaja. W tym przypadku prosta analiza stanéw wlasnych



Rysunek 1: Wizualizacja przykladowego porzadku orbitalnego oraz kolektywnego wzbudzenia orbitalnego
(orbitonu) (a) Szkic dwoch typow porzadkéw orbitalnych wystepujacych w KCuF3, przewidzianych przez model
spinowo-orbitalny (1); w plaszczyznie porzadek AO jest uformowany przez alternujace orbitale d,2_.» oraz dy2_ .2,
natomiast wzdtuz kierunku ¢ w KCuF3 (oznaczonym jako z na rysunku) porzadek ten jest albo typu FO [prawa czesé
panelu (a)] albo AO [lewa cze$é panelu (a)]. (b) Szkic propagacji kolektywnego wzbudzenia orbitalnego (orbitonu) w
uktadzie z porzadkiem FO; gorny panel pokazuje stan podstawowy wykazujacy uporzadkowanie FO; dolny panel ukazuje
stan z pojedycznym orbitonem posiadajacym ustalony ped (krystaliczny). [Panel (a) wraz z podpisem zaadoptowany
z [12]. Panel (b) wraz z podpisem zaadoptowany z [24]|

modelu (1) sugeruje, ze stan podstawowy wykazuje porzadek spinowo-orbitalny: spiny sg utozone ferromagnetycz-
nie (FM) natomiast orbitale sa ,alternujace” — jest to alternujaco-orbitalny (alternating-orbital, AO) porzadek?,
por. rys. 1(a). Z drugiej strony, podobna analiza jak przedstawiona powyzej, ale dla kierunku ¢ sieci kubicznej,
pokazuje, ze energie stanu ferroorbitalnego (ferro-orbital, FO) oraz stanu AO sa takie same, oraz, ze w obydwu
przypadkach porzadek spinowy jest zawsze typu AF. Co ciekawe, taka prosta analiza znajduje potwierdzenie w
doswiadczeniu: okazuje sie, ze w przyrodzie istniejg krysztaly KCuF3 wykazujace zaréwno uporzadkowanie typu
AQO jak i FO wzdluz osi ¢, por. rys. 1(a). Niejako na marginesie warto rowniez zaznaczy¢, ze najprawdopobdniej
kazdy realistyczny model spinowo-orbitalny, mogacy opisaé¢ porzadek wystepujacy w KCuFs ponizej temperatury
T ~ 800K powinien zawiera¢ takze oddzialywanie Jahn-Tellera [20-22]. Dla dalszego toku rozumowania, najwaz-
niejszy jednak jest fakt, iz niezaleznie od dokladnej postaci jak i wartosci realistycznych parametrow modelu, stan
podstawowy hamiltonianu spinowo-orbitalnego dla zwiazku KCuF3 wykazuje dalekozasiegowy porzadek spinowy
oraz orbitalny [14,17,23].

Tak jak to zostalo juz opisane w przedmowie, jezeli stan podstawowy uktadu wykazuje porzadek dalekozasiegowy,
to pewna klasa stanéw wzbudzonych uktadu moze zostaé¢ opisana jako przedstawiajaca kolektywne wzbudzenia.
W zwiazku z tym nalezaloby oczekiwaé, iz, na skutek istnienia porzadku spinowego oraz orbitalnego w stanie
podstawowym hamiltonianu (1), uklad opisany tym hamiltonianem bedzie posiadal zaro6wno spinowe jak i orbitalne
wzbudzenia kolektywne. Faktycznie praca [14] przewiduje, Ze, na poziomie przyblizenia $redniego pola, powinny
istnie¢ w ukladzie zaréwno wzbudzenia kolektywne posiadajace jedynie spinowa liczbe kwantowa (magnony) jak
i kolektywne wbudzenia majgce jedynie orbitalng liczbe kwantowq (orbitony). Przy okazji warto nadmienié, ze
istnienie orbitonow, przedstawionych schematycznie na rys. 1(b), zostalto po raz pierwsze zapostulowane juz ponad
40 lat temu [25] — choé¢ nazwa orbiton pojawila sie w literaturze najprawdopodobniej dopiero w drugiej polowie
lat 90. ubiegltego wieku [26].

Niestety, w KCuF3 zarejestrowano jedynie dyspersje magnonéw [27], natomiast orbitony nie zostaly jak dotad
zaobserwowane. Co moze by¢ przyczyna tego stanu rzeczy? Wydaje sie, ze problem ,lezy” gléwnie po stronie
doswiadczalnej. Przez wiele lat nie istnial odpowiedni uktad eksperymentalny, bedacy w stanie zmierzy¢ dyspersje
wzbudzen orbitalnych i tym samym udowodni¢ istnienie w krysztale kolektywnych wzbudzen orbitalnych [28-30].
A priori nieelastyczne rozpraszanie neutronéw mogloby zostaé uznane za najlepsza metode, pozwalajaca na pomiar
dyspersji orbitonow [31]. Jednakze jest to dos¢ trudne zadanie ze wzgledu na to, iz wzbudzenia orbitalne z reguty
posiadaja spora mase i w zwiazku z tym wymagaja stosunkowo duzych przekazéw energii, trudno osiagalnych
w eksperymentach neutronowych [32]. Z kolei w rozpraszaniu Ramanowskim przekaz pedu jest, w poréwnaniu
z rozmiarami stefy Brillouina w KCuFg3, bardzo maly. Skutkiem tego nie mozna zmierzyc explicite dyspersji

2Co prawda doktadna analiza pochodzenia takiego porzadku spinowo-orbitalnego jest do$é¢ zlozona, warto zaznaczy¢, iz, generalnie rzecz
biorac, gtéwna przyczyng wystepowania porzadku typu AO oraz FM jest istnienie oddzialywania Hunda w modelu (1), por. [12,19] a przede
wszystkim rys. 12 w [12].



orbitonéw i czestokro¢ widma Ramanowskie nie daja sie jednoznacznie interpretowaé, vide problemy z interpretacja
wzbudzen w widmie LaMnOg (24,31, 33]. Z tego powodu, rezonansowe nieelastyczne rozpraszanie promienowania
rentgenowskiego (resonant inelastic z-ray scattering, RIXS), pozwalajace na spory przekaz pedu w poréwnaniu z
rozmiarami pierwszej strefy Brillouina w krysztatach zwiazkéw metali przejsciowych, mogtoby zosta¢ uznane za
najlepsza sonde orbitonow [28,29]. Tym niemniej, jak dotad, zaden eksperyment RIXS nie zaobserwowal dyspers;ji
orbitonéw w KCuF3.? Wydaje sie, ze jest to spowodowane zbyt mala rozdzielczogcia doswiadczeri RIXS (ca. 55
meV dla krawedzi L miedzi, por. [9]) w por6wnaniu z teoretycznie przewidywana dyspersja orbitonéw w KCuF3
(szeroko$¢ pasma dla orbitonu wynosi ok. 10-20 meV).

By¢ moze nawet bardziej niepokojace jest to, ze az do 2012 r. (por. artykul [H2| opisany ponizej) orbitony nie
zostaly calkiem jednoznacznie zaobserwowane w zadnym zwiazku metali przejsciowych. Przede wszystkim, jak juz
to zostato krétko nadmienione powyzej, rozpraszanie Ramanowskie nie zaobserwowalo orbitonéw w LaMnOg3 — tj.
bodaj najbardziej znanym tlenku metali przejsciowych, wykazujacym degeneracje orbitalna (wstepne wyniki [24]
zostaly nastepnie odrzucone w kolejnej analizie [33]). Co prawda kilka prac moglo sugerowaé istnienie orbitonu
w posredni sposob (np. jako rozszczepienie Dawydowa w CraOs [34] czy tez w doswiadczeniu typu ,pump-probe”
dla domieszkowanych manganitow [35]), chyba stosunkowo najbardziej jednoznaczny wynik udalo sie uzyskaé¢ dla
tlenkow tytanu: w pracy [36] pokazano, ze widmo RIXS dla tytanatu zmienia sie w niewielki spos6b wraz przekazem
pedu. Jednakze zaobserwowana dyspersja wzbudzenia orbitalnego byla na granicy rozdzielczosci eksperymentu
RIXS i nie moze by¢ calkiem jednoznacznie interpretowana jako dowdd obserwacji orbitonu.

W niniejszym opisie cyklu prac, ktore ukazaly sie w latach 2011-2016, sugerujemy, ze jednym ze sposobéw na po-
konanie problemu zaobserwowania orbitonu jest skoncentrowanie badan na nieco innych uktadach, niz wymienione
powyzej. Aczkolwiek sg to nadal zwiazki metali przejsciowych, to, z uwagi na stosunkowo duze pole krystaliczne,
nie mozna ich, nawet w pierwszym przyblizeniu, traktowaé jako posiadajace degeneracje orbitalna. W rzeczywi-
stosci pole krystaliczne jest w tej klasie zwiazkéw zdecydowanie wieksze niz wszelkie oddzialywania wymiennie
czy Jahna-Tellera, co powoduje, ze stan podstawowy tych zwiazkéw jest catkowicie spolaryzowany orbitalnie —
jest to stan FO, ktéremu, na skutek regul Goodenougha-Kanamoriego [37, 38|, towarzyszy magnetyczny porza-
dek typu AF. Z pozoru mogloby sie wydawaé, ze takie podejécie nie powinno zakonczyé¢ sie sukcesem, gdyz z
regulty w tych zwiazkach orbitalne stopnie swobody sa zupelnie pominiete (vide bardzo dobrze znane kwazi-2D
tlenki miedzi, wykazujace nadprzewodnictwo wysokotemperaturowe). Tym niemniej, orbitalne stopnie swobody sa
naturalnie istotne w tych zwiazkach przy opisie stanéw wzbudzonych, osiggalnych np. w eksperymentach RIXS.
Co najwazniejsze, gltowna zaleta skupienia uwagi nad uktadami typu FO-AF jest nastepujaca: w tych uktadach
istnieja wicksze szanse zaobserwowania dyspersji wzbudzenia orbitalnego (a tym samym orbitonu), gdyz oddziaty-
wania wymienne sa przewaznie zdecydowanie wieksze w ukladach FO-AF niz w (opisywanych powyzej) uktadach
zawierajacych porzadek AO oraz FM?.

II. Tematyka cyklu prac: propagacja orbitonu w antyferromagnetyku

W powyzszym wstepie zaznaczylismy, ze przez wiele lat préba zaobserwowania kolektywnych wzbudzen orbitalnych
byta nieudana. Zasugerowalidémy tez, iz by¢ moze sposobem na wyjscie z tego ,impasu” jest proba obserwacji
wzbudzen orbitalnych w uktadach z porzadkiem orbitalnym typu FO oraz spinowym typu AF®. Okazuje sie jednak,
ze takie podejécie wymaga zrozumienia propagacji kolektywnego wzbudzenia orbitalnego w ukltadzie z porzadkiem
FO-AF — co jest gtéwnym przedmiotem badan przedstawionego cyklu prac.

Warto zaznaczy¢, ze rozwazany problem nie jest trywialny. Otoz dokladna diagonalizacja dla matych klastrow
pokazala, iz stany wlasne modeli spinowo-orbitalnych moga wykazywaé splatanie spinowych i orbitalnych stopni
swobody [40,41]. W zwiazku z tym nalezy oczekiwaé, ze rozwigzania modeli spinowo-orbitalnych w przyblize-
niu §redniego pola, zakladajace rozdzielenie spinowych i orbitalnych stopni swobody, moga dawaé¢ niepoprawne
wyniki [41-46].

ITI. ,,Minimalny” model spinowo-orbitalny: mapowanie na problem pojedynczej dziury

Niniejszy rozdziat powstat na podstawie (czesci) publikacji [H1]

3Por. doswiadczalne widma RIXS dla krawedzi L miedzi w KCuF3 (nieopublikowana praca: C. Mazzoli, G. Ghiringhelli, K. Wohlfeld,
and T. Schmitt).

4Te sytuacje mozna w pewnym stopniu wyjasnic w nastepujacy sposob: (i) w przeciwienstwie do ukladéow AO-FM, ktore z reguty
realizuja sie¢ w przypadku degeneracji orbitalnej, uklady typu FO-AF sa z reguly stabilizowane w przypadku duzego pola krystalicznego, (ii)
w duzej mierze zrodlem silnego (efektywnego) pola krystalicznego jest silna hybrydyzacja pomiedzy jonem metalu przejsciowego i ligandami,
(iii) silna hybrydyzacja pomiedzy jonem metalu przejSciowego i ligandami oznacza duze calki przeskoki i tym samym (potencjalnie) silne
oddzialywania wymienne — zaréwno spinowe jak i orbitalne.

5Warto w tym miejscu podkresli¢, ze dla (interesujacych nas tutaj) sieci hiperkubicznych ze spinem S = % stan podstawowy dla
spinéw oddzialujacych poprzez AF sprzezenie Heisenberga mozna uznaé¢ za uporzadkowany: posiada on bowiem spontanicznie ztamang
symetrie i porzadek dalekozasiegowy w przypadku sieci 2D lub 3D [4] oraz jest on ,prawie” (,algebraicznie”) uporzadkowany w przypadku
jednowymiarowym (1D) [4,39]. Oczywiscie uzycie takiej terminologii nie stoi w sprzecznosci z opisanymi ponizej bardzo istotnymi réznicami
pomiedzy przypadkiem 1D oraz 2D lub 3D.
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Rysunek 2: Zachowanie spinu we wzbudzonym orbitalu w czasie oddzialywania wymiennego Dwa procesy
wymiany spinowo-orbitalnej przemieszczajace elektron we wzbudzonym orbitalu (zaznaczonym jako owal) z wezta j do
sasiedniego wezta j+ 1: (a) [(b)] opisuje oddzialywanie wymienne, gdy spiny na dwoch najblizszych weztach sa utozone
antyrownolegle (rownolegle) wzgledem siebie. Stany pokazane w zaznaczonym na szaro §rodkowym panelu (virtual
states) mie naleza do przestrzeni Hilberta hamiltonianu (2) — lecz do przestrzeni Hilberta dwu-orbitalnego modelu
Hubbarda i pokazuja one pochodzenie oddzialywan wymiennych w modelu spinowo-orbitalnym (2), pozwalajacych na
propagacje orbitonu. Warto zauwazy¢, ze spin elektronu we wzbudzonym orbitalu jest zachowany podczas procesu
wymiennego — jest to kluczowa cecha tego ukladu, pozwalajaca na mapowanie problemu orbitalnego na problem
zdefiniowany przy pomocy efektywnego modelu ¢—J. [Rysunek i podpis zaadaptowany z rys. 1 w pracy [H1]]

Zacznijmy od sformutowania warunkoéw jakie chcieliby$my by spelnial hamiltonian opisujacy ,minimalny" model
spinowo-orbitalny: (i) model powinien by¢ jak najbardziej prosty (,minimalny”), ale rownocze$nie powinien po-
siada¢ nietrywialne rozwiazanie — innymi stowy powinien on zawiera¢ jak najmniejsza mozliwa liczbe spinowych i
orbitalnych stopni swobody; (ii) model byl jak najbardziej zblizony do (dobrze znanego) modelu Heisenberga; (iii)
jego stan podstawowy zawieral korelacje pomiedzy spinami typu AF.

Biorac pod uwage powyzsze warunki postulujemy nastepujacy hamiltonian ,minimalnego” modelu spinowo-orbitalnego:

H:4JZ(Si-Sj+i)(Ti~Tj+i)+EZZTZ, 2)
(i,5) i

gdzie S (T) to operator spinu (orbitalnego pseudospinu) spetniajacy algebre SU(2) dla spinow (pseudospinow)
S =1/2 (T = 1/2), i oraz j to wezly sieci, a wiazanie pomiedzy najblizszymi sasiadami jest zdefiniowane jako
(i,7). Zauwazmy, ze hamiltonian ten zawiera oddzialywanie Heisenberga [tzn. o symetrii SU(2)] zaréwno pomiedzy
orbitalnymi jak i pomiedzy spinowymi stopniami swobody. Stata J > 0 to catka wymiany spinowo-orbitalnej
(czesto nazywana calka nadwymiany, co jest poprawnym opisem, gdy zalozymy, ze wymiana spinowo-orbitalna
prowadzi przez ligandy), a E, to pole krystaliczne tamiace symetrie¢ pomiedzy orbitalami, gdyz zakladamy, ze
T? = (niq — nap), Przy czym operator n;, zlicza liczbe elektronéow w orbitalu o = a,b. Warto zaznaczy¢, ze
dokladna geometria i wymiar sieci na ktorej zdefiniowany jest powyzszy hamiltonian nie sa (i nie musza by¢)
zdefiniowane w tym momencie.

Nie jest trudno zweryfikowaé, ze powyzszy hamiltonian spelnia dwa z trzech przedstawionych powyzej warunkow.
Jesli chodzi o warunek (iii), dotyczacy czesSci spinowej stanu podstawowego bedacej antyferromagnetykiem, to
nalezy przyjrze¢ mu sie nieco blizej. Naturalnie, stan podstawowy modelu (2) zalezy od stosunku parametrow
E./J . W szczegblnodci, jesli E, = 0 to model spinowo-orbitalny posiada symetrie SU(4), co, na przyklad, w
przypadku jednowymiarowym (1D) prowadzi do stanu podstawowego danego Ansatzem Bethego i trzech typow
bezmasowych wzbudzeii: spinowych, orbitalnych oraz zlozonych spinowo-orbitalnych, por. [47]). W zwiazku z tym
przypadek E, = 0 nie bedzie rozwazany ponizej (ale por. rozdz. V).

Jednakze, gdy pole krystalicznie jest zdecydowanie wieksze niz wymiana spinowo-orbitalna, F, > J, woéwczas stan
podstawowy |¢) = |1)s) ® |ho) rownania (2) rozdziela sie na czesé czysto spinowa (|tpg)) oraz czysto orbitalng
(|o)). Wynika to z tego, ze w tym przypadku, czes¢ orbitalna stanu podstawowego jest typu FO: |¢o) = |FO)
jest prostym stanem iloczynowym jednoczastkowych stanéow wtasnych operatora T7 do wartosci wtasnej —1/2 na



kazdym wezle i, a wszystkie pozostale konfiguracje orbitalne wnosza wktad do stanow, ktore sa odlegle od stanu
podstawowego o przerwe energetyczna x E,. Wéwczas, cze$é spinowa problemu moze zostaé opisana przez czysto-
spinowy model Heisenberga z efektywna caltka wymiany 2.J, tzn. jest to AF uklad Heisenberga uformowany przez
spiny znajdujace sie w orbitalu o nizszej energii (|tvg) = |AF)). Dokladna postaé¢ czesci spinowej stanu podstawo-
wego zalezy od wymiaru i geometrii sieci. Dla sieci hiperkubicznych ze spinem S = 1/2 stany takie moga zosta¢
sklasyfikowane jako uporzadkowane: posiadaja one spontanicznie zlamang symetrie i porzadek dalekozasiegowy w
przypadku sieci 2D lub 3D [4] oraz sg ,algebraicznie” uporzadkowane w przypadku 1D [39] (z powodu potegowo
malejacych korelacji spinowych). Na marginesie warto zaznaczy¢, ze niskoenergetyczne stany tego czysto-spinowego
problemu mogg stosunkowo tatwo zostaé¢ opisane w postaci nieoddzialujacych kwaziczastek (spinonéw w przypad-
ku 1D, magnonéw w przypadku 2D lub 3D): oddzialywania pomiedzy spinonami (lub magnonami) moga zostac¢
pominiete o ile ich liczba w antyferromagnetyku jest rzedu O(1) a uklad jest nieskoriczony [48,49].

Zrozumiawszy, ze model spinowo-orbitalny dany hamiltonianem (2) faktycznie posiada AF stan podstawowy dla
E. > J, jestesmy teraz gotowi do sformutowania gléwnego problemu, niniejszego opisu cyklu prac, w kontekscie
powyzszego modelu. W tym celu definiujemy nastepujaca funkcje spektralna, opisujaca propagacje wzbudzenia
orbitalnego dodanego do AF stanu podstawowego (zwana tez ponizej jako orbitalny dynamiczny czynnik struktu-
ralny):

1 1
kyw) == lim S (¢ T}, -
O(k,w) 1m\s<¢ C T B, H

w> , 3)

gdzie E, jest energig stanu podstawowego |1g). Operator odpowiadajacy za kreacje wzbudzenia orbitalnego jest
dany przez T;f =Y ; exp(ikj)T]T T, = (T,;|r )], gdzie Tj+ jest operatorem ,drabinowym”, w ,naszym” przypadku
promujacym elektron znajdujacy sie w wezle j z zajetego orbitalu o nizszej energii do pustego orbitalu o wyzszej
energii na tym samym wezle. Gtownym celem tutaj jest wyliczenie powyzszej funkcji spektralnej i zrozumienie jej
wlasnodci. Zadanie to mozna oczywiscie wykonaé numerycznie (przynajmniej w przypadku sieci 1D, por. rodz. V),
ale ponizej dokonamy tego w inny sposob — przeprowadzajac najpierw Sciste mapowane powyzszego problemu na
problem pojedynczej dziury w antyferromagnetyku, propagujacej sie zgodnie z modelem t—J.

Kluczowa cecha problemu spinowo-orbitalnego, pozwalajaca na przeprowadzenie $cistego mapowania na problem
typu t—J, jest zwiazana z zachowaniem spinu elektronu znajdujacego sie we wzbudzonym orbitalu podczas uczest-
nictwa w procesie wymiennym podyktowanym przez hamiltonian (2), por. rys. 2(b). Ta specyficzna zasada za-
chowania spinu oznacza, ze, niezaleznie od uktadu sasiednich spinéw, spin elektronu we wzbudzonym orbitalu
zachowuje liczbe kwantowa S* podczas propagacji wzbudzenia. W zwiagzku z tym, spin ten moze zosta¢ uznany za
,milczacy” stopienn swobody i tym samym elektron we wzbudzonym orbitalu moze zostaé¢ potraktowany jak dziura
w antyferromagnetyku — z ta roznica, iz przemieszcza sie ona przy pomocy oddzialywan wymiennych o« J a nie
poprzez przeskoki o< ¢ (jakby to miato miejsce w przypadku dziury w antyferromagnetyku, propagujacej sie przy
pomocy wyrazu « t modelu t—J).

Szczegoly rachunku pokazujacego mapowanie z problemu orbitalnego na problem typu t—J zostaly przedstawione
w pracy [H1]. Ponizej wymienmy jej glowne elementy: (i) uzywajac transformacji Jordana-Wignera [50] operatory
spinu (pseudospinu) zostaly zastapione przez fermiony reprezentujace spinony (pseudospinony): (ii) ze wzgledu
na to, ze w rozwazanym problemie istnieje tylko jeden pseudospinon w calym ukltadzie, oddzialywanie pomiedzy
pseudospinonami zostalo zaniedbane; (iii) ze wzgledu na, doktadniej opisane powyzej, zachowanie spinu elektronu
we wzbudzonym orbitalu, zostatl narzucony wiez zabraniajacy przebywania spinonu i pseudospinonu na tym samy
wezle; (iv) wszystkie wyrazy zawierajace pseudospinony zostaly wyrazone w postaci fermionéw z narzuconym wie-
zem (constrained fermions, por. fermiony” w modelu ¢-J [51,52]) dotyczacym braku podwdjnych obsadzen [53];
(v) wszystkie pozostate wyrazy, zawierajace spinony, zostaly nastepnie wyrazone w postaci spinow S = 1/2 . Warto
zaznaczy¢, ze powyzsza procedura nie zalezy od wymiaru sieci — i to pomimo tego, ze uzyta zostala transforma-
cja Jordana-Wignera, z regulty lepiej nadajaca sie do probleméw 1D. Natomiast, warto jeszcze raz podkresli¢, ze
powyzsze mapowanie nie bytoby $ciste, gdyby model spinowo-orbitalny dopuszczal procesy wymienne, niezacho-
wujace spinu elektronu we wzbudzonym orbitalu (taka sytuacja ma m.in. miejsce w problemie opisanej w rozdz.
VI ponizej).

Podsumowujac, stwierdzamy co nastepuje:

Istnieje Sciste mapowanie pomiedzy problemem pojedynczego wzbudzenia orbitalnego dodanego do stanu pod-

stawowego typu AF-FO, mogacego propagowaé sie przy pomocy modelu spinowo-orbitalnego (2-3), na problem
pojedycznej dziury w AF stanie podstawowym i mogacej sie propagowaé przy pomocy efektywnego modelu t—J:
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Rysunek 3: Konsekwencje, dla ukladu 1D, wynikajace z mapowania (a) Schemat przedstawiajacy separa-
cje spinowo-tadunkowa w 1D. Ruch pojedynczej dziury (okrag) dodanej do 1D antyferromagnetyka (antyréwnolegle
ulozone strzatki na sasiednich weztach): co prawda pierwszy przeskok kreuje jeden spinon [poziomy falisty odcinek;
spinon moze dalej sie poruszaé¢ (niepokazano) dzieki fluktuacjom spinowym]|, dalsze przeskoki nie powoduja powstawa-
nia dodatkowych spinonéw i dziura moze sie swobodnie poruszaé¢ jako holon. (b) Schemat przedstawiajacy separacje
spinowo-orbitalng w 1D, bedacy naturalna konsekwencja mapowania oraz fizyki opisanej w (a). Pojedyncze wzbudzenie
orbitalne (pogrubiony owal ze strzalka znajdujaca sie na gornym pasku) dodane do 1D antyferromagnetyka moze po-
ruszac sie swobodnie jako orbiton po wzbudzeniu jednego spinonu podczas ,pierwszego” przeskoku. [Rysunek i podpis
zaadaptowany z rys. 3 w pracy [H1]]

Powyzej |1)) (E;) to stan podstawowy (energia stanu podstawowego) niedomieszkowanego modelu ¢-J z hamilto-
nianem danym nastepujacym wzorem:

H=—t > (ﬁlaﬁjg+h.c.)+2JZ <Si , Sﬁifzmj) , (5)

(i.d). (i)

gdzie pj, dzialaja w przestrzeni Hilberta bez podwojnych obsadzen, n; = Y _ 7,0, a calka przeskoku t jest
zdefiniowana jako t = J.

IV. ,Minimalny” model spinowo-orbitalny: konsekwencje wynikajgce z istnienia mapowania
Niniejszy rozdzial powstat na podstawie (czesci) publikacji [H1] oraz (czesci) publikacji [H3]

Prawdopodobnie najbardziej oczywista zaleta istnienia mapowania ww. problemu spinowo-orbitalnego na model
t—J jest mozliwo$¢ zredukowania stopni swobody. Pozwala to, miedzy innymi, na uzyskanie numerycznego roz-
wiazania na zdecydowanie wiekszych klastrach. Jednakze, chyba nawet bardziej istotna zaleta mapowania jest
zwiazana z mozliwoscia duzo lepszego zrozumienia problemu. W szczegolnosci, ograniczajac sie tylko do wynikow
otrzymanych dla sieci (hiper)kubicznych, mozemy, bez potrzeby rozwiazywania problemu a jedynie korzystajac z
opublikowanej literatury, otrzymaé nastepujace wyniki dotyczace problemu propagacji orbitonu w uktadzie AF:

Dla uktadéw 1D, badania dotyczace pojedynczej dziury w niedomieszkowanym modelu t—J [54-58| przewidziaty
pojawienie sie tzw. separacji spinowo-tadunkowej [59,60]: pojedyncza dziura wprowadzona do niedomieszkowane-
go 1D antyferromagnetyka, podczas propagacji, najpierw kreuje jedng pojedyncza domene magnetyczng (spinon)
a nastepnie porusza sie swobodnie jako tzw. holon. Podczas gdy pojedyncza dziura posiada zaréwno spin jak i
tadunek, spinon (holon) posiada jedynie spin (fadunek), odpowiednio. Taka separacja spinowo-tadunkowa zostala
przedstawiona schematycznie na rys. 3(a). W przypadku modelu spinowo-orbitalnego, powyzsze rozumowanie, po-
taczone z mapowaniem pomiedzy tymi dwoma problemami, prowadzi nas do nastepujacej konkluzji: oté6z pojedyn-
cze wzbudzenie orbitalne, dodane do 1D antyferromagnetyka, ktore implicite (por. tez rozdz. V) posiada zaréwno
spinowa jak i orbitalng liczbe kwantowa, podczas propagacji ,yrozdziela si¢” na spinon oraz orbiton, por. rys. 3(b).
To zjawisko nazwaliSmy w pracach [H1-H2| separacja spinowo-orbitalna.

Zupelnie inna sytuacja ma miejsce w przypadku 2D sieci kwadratowej lub 3D sieci kubicznej. Wéwczas, najprost-
szy obraz jest nastepujacy: pojedyncza dziura dodana do 2D lub 3D antyferromagnetyka, kreuje magnetyczny
defekt podczas kazdego przeskoku w 2D lub 3D antyferromagnetyku z uporzadkowaniem typu Neela [61]. Powo-
duje to uwiezienie dziury w potencjale typu taricuchowego (string effect), tzn. rosnacego liniowo z odlegtoscia —
por. rys. 4(a). Co prawda, bardziej realistyczne podejécie pokazuje, ze powyzsze defekty moga zostaé ,naprawione”
przez kwantowe fluktuacje spinowe o J [wyrazy J (S;r S; + h.c.) w hamiltonianie t—J] i dziura moze zaczaé sie
poruszaé — jednakze ruch ten bedzie sie odbywat z predkoscia o J a nie ¢ [62,63]. Jest to tzw. problem polaronu
spinowego [63] — dziura moze si¢ porusza¢ koherentnie jedynie dzieki ,ubraniu” w kolektywne wzbudzenia magne-
tyczne (magnony). Dzieki mapowaniu, mozna sformutowaé ,blizniaczy” wniosek dotyczacy orbitonu w 2D lub 3D
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Rysunek 4: Konsekwencje, dla ukladu 2D, wynikajace z mapowania (a) Schemat przedstawiajacy ruch dziury
(okrag) dodanej do 2D antyferromagnetyka (antyrownolegle utozone strzatki na sasiednich weztach): dziura znajduje sie
w potencjale typu taiicuchowego (string potential), gdyz kreuje magnetyczne defekty kazdorazowo podczas przeskoku w
2D antyferromagnetyku z uporzadkowaniem typu Neela. [Dziura moze poruszaé sie koherentnie jedynie dzieki istnieniu
kwantowych fluktuacji spinowych, ktére moga ,naprawi¢” defekty wytworzone podczas ruchu dziury (nie pokazane)]
(b) Schemat przedstawiajacy ruch pojedynczego wzbudzenia orbitalnego (pogrubiony owal ze strzalka znajdujaca sie
na gornym pasku) dodanego do 2D antyferromagnetyka: na skutek mapowania, przypadek ten jakosciowo odpowiada
przypadkowi (a), a zatem wzbudzenie orbitalne réwniez znajduje sie w potencjale typu aricuchowego w 2D antyferro-
magnetyku. [Rysunek i podpis zaadaptowany z rys. 2 w pracy [H3]]

antyferromagnetyku: orbiton taki znajduje sie w potencjale typu tancuchowego [por. rys. 4(b)] i moze zaczaé sie
poruszaé koherentnie tylko po ,ubraniu” w magnony.

V. ,Minimalny” model spinowo-orbitalny: poréwnanie wynikow osiagnietych z mapowana z innymi
metodami
Niniejszy rozdzial powstat na podstawie publikacji [H6] oraz [H7] (z odniesieniem do [H1])

Napisaliémy juz powyzej, ze mapowanie problemu orbitonu w ,minimalnym” modelu spinowo-orbitalnym na pro-
blem dziury w efektywnym model ¢—J nie zawiera zadnych przyblizeni. Pomimo tego, by w pelni zrozumie¢ fizyke
wystepujaca w tym problemie, warto poréwnaé orbitalng funkcje spektralna otrzymana zaréwno dzieki uzyciu
procedury mapowania jak i przy pomocy innych, numerycznych badz analitycznych, metod. Na marginesie nalezy
podkreslié, iz wszystkie wyniki przedstawione ponizej beda dotyczyé jedynie sieci 1D. Jest to spowodowane tym,
ze uzyskanie poprawnych wynikoéw dla 2D modelu spinowo-orbitalnego jest mozliwe tylko w szczegolnych przy-
padkach: (i) wyniki uzyskane przy uzyciu doktadnej diagonalizacji nie sa tak wiarygodne jak w przypadku 1D, z
uwagi na problemy zwiazane ze skoriczonym rozmiarem klastra; (ii) metoda doktadnej diagonalizacji potaczona z
perturbacyjna teoria klastrowa (cluster perturbation theory) [64,65] w duzej mierze zalamuje sie¢ w przypadku ob-
liczania dwuczastkowych funkeji Greena na sieci 2D [66]; (iii) doktadne rozwiazanie przy pomocy Ansatzu Bethego
moze by¢, z definicji, jedynie mozliwe dla sieci 1D [67—70]; (iv) przyblizenie §redniego pola typu ,duzego N” [71-73]
rowniez nie powinno byé uzywane, gdy zachodzi podejrzenie, iz stan podstawowy posiada spontanicznie ztamang
symetrie, (v) ,standardowe” przyblizenie $redniego pola, zaktadajace rozsczepienie (decoupling) operatorow spinu
i pseudospinu czesto nie dziala nawet w przypadku sieci 1D [40].

Powracajac zatem do problemu 1D, zacznijmy od przedstawienia funkcji spektralnej dla jednego orbitonu, obli-
czonej poprzez mapowanie na efektywny model ¢—J. Widmo O(k,w) dla przypadku E, = 20J w ,minimalnym”
modelu (tzn. warunek E, > J jest w pelni spelniony), otrzymane z dokladnej diagonalizacji efektywnego hamil-
tonianu t—J metoda Lanczosa dla lancucha sktadajacego sie z 28 wezlow, jest przedstawione na rys. 5(G). Okazuje
sie, ze nie sktada sie ono z pojedynczej galezi lecz raczej z wielu pikow, ktére w granicy termodynamicznej po-
winny potaczy¢ sie tworzac niekoherentne widmo. Widmo to jednak nie jest catkowicie ,bezksztaltne” — posiada
wyraznie widoczng dolng (w ~ E. — 2tsin |k|) i gorng (E, + v/4J2 + 412 + 8t.J cos k) krawedz oraz, zdecydowanie
muiej widoczna, dyspersje w srodku kontinuum (w &~ F, + 2tsin |k|). Role wymienionych krawedzi mozna poznaé
uzywajac tzw. Ansatzu zakltadajacego separacje spinowo-tadunkowa w 1D modelu t—J [55,56], zaadaptowanego do
obecnego, dosé specyficznego przypadku gdy J > t w efektywnym modelu t—J. Z powyzszego Ansatzu dowiaduje-
my sie, ze dolna krawedzZ widma oraz dyspersja w §rodku kontinuum maja ,,czysto” orbitonowy charakter — tzn. te
czesci spektrum pokazuja jedynie propagacje orbitonu. Pozostala czes¢ widma odpowiada natomiast zaréwno za
wzbudzenia spinonowe jak i orbitonowe.

Poréwnajmy teraz przedyskutowany powyzej wynik z obliczeniami widma orbitonu, otrzymanymi przy pomocy
innych metod:
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Po pierwsze, poréwnajmy otrzymane widmo O(k,w) z widmem wyliczonym ,wprost”, tj. doktadnie diagonalizujac
,2minimalny” model spinowo-orbitalny (2-3). Okazuje sie, ze oba podejsécia daja doktadnie identyczne wyniki, por.
widmo na rys. 5(L)(f) bedace jakoSciowe takie samo jak widmo przedstawione na rys. 5(G) (dokltadniejsze porow-
nanie, pokazujace pelna jakosciows zgodnosé pomiedzy obydwoma metodami, jest widoczne na rys. 6(a) w pracy
H6]). Wynik ten potwierdza a posteriori, ze procedura mapowania jest scisla.

Po drugie, skonfrontujmy uzyskane widmo O(k,w) z wynikiem otrzymanym przy pomocy sredniopolowego rozsz-
czepienia operatoréw spinu i pseudospinu w modelu (2), por. [40]. Ta ostatnie metoda jest dosé prosta w uzyciu,
gdyz, dzieki zastosowanej rownoczesnie z nig transformacji Holsteina-Primakowa oraz przyblizeniu liniowych fal
orbitalnych, prowadzi ona do nieoddziatujacego hamiltonianiu, ktérego spektrum moze by¢ tatwo znalezione ana-
litycznie. Warto zauwazy¢, ze takie rozszczepienie operatoréw spinu i pseudospinu byto w przesztosci wielokrotnie
stosowane w przypadku modeli spinowo-orbitalnych. Na przyktad w ten sposéb wyliczono dyspersje magnonéw w
uktadzie z ptaszczyznami typu FM-AO realizowanymi w LaMnQOj3 oraz KCuF3. Otrzymano woéwczas bardzo dobra
zgodno$¢ z eksperymentem [27,74]. Uzycie tej metody do hamiltonianu (2) w przypadku F, > J prowadzi do
funkeji spektralnej orbitonu sktadajacej sie z pojedynczej gatezi o dyspersji wow (k) = E, — %zjow(l —7&). (Tutaj
z to liczba najblizszych sasiadéw na sieci 1D, 7, to sieciowy czynnik strukturalny, a efektywna catka wymiany
orbitalnej to Jow = 4.J(¥s[S;-S; + +|1hs).) Zatem, w przeciwienstwie do dokladnego rozwigzania, w ww. podejsciu
sredniopolowym wzbudzenie orbitalne okazuje sie byé¢ (nieoddzialujaca) kwaziczastka o dyspersji o okresie 27, por.
ciaggta fioletowa linia na rys. 5(G). Oznacza to, ze podejscie Sredniopolowe zupelnie zalamuje sie w tym przypadku.

Po trzecie, naturalnym byloby poréwnaé otrzymany wynik z rezultatami otrzymanymi z Ansatzu Bethego [67,
69, 75]. Ansatz ten przewiduje, iz spinowy i orbitalny dynamiczny czynnik strukturalny modelu (2) powinien
sktadac sie z trzech ,flavoronéw” — kolektywnych wzbudzeii modelu, posiadajacych zaréwno spinows jak i orbitalng
liczbe kwantows. Jednakze takie podejscie jest dosé skomplikowane z dwoch powodow: (i) intuicyjne zrozumienie
wlasnosci ,flavoronow” jest zadaniem trudnym, (ii) tak naprawde uzyskanie wiarygodnych wlasnosci spektralnych
modelu przy pomocy Ansatzu Bethego jest bardzo trudne [76].

W zwigzku z tym, ponizej skoncentrujemy nasza uwage na innym podejsciu — tzw. sredniopolowej teorii ,duzego-
N7 dla fermionéw z narzuconym wiezem (mean-field large-N theory of constrained fermions) [71-73|. Metoda ta
dziala nastepujaco. Najpierw nalezy wyrazi¢ operatory spinu i pseudospinu przy pomocy fermionéw (z narzuco-
nym wiezem) f;ag, posiadajacych zaréwno orbitalne a = a,b jak i spinowe o stopnie swobody i spelniajace wiez
Y o flag fi,ao = 1. Nastepnie przeprowadzone jest sredniopolowe rozszczepienie wyrazéw zawierajacych oddziaty-
wanie pomiedzy fermionami w otrzymanym hamiltonianie, ktore wykonane jest tak aby zachowaé¢ symetrie SU(4)
oddzialywan (por. [H6|) i tym samym umozliwi¢ uzyskanie poprawnych wynikow dla stanow niezawierajacych
spontanicznie ztamanej symetrii oddzialywan [71-73]. Woéwczas otrzymujemy Sredniopolowy hamiltonian Hyr
dany nastepujacym réwnaniem

Hate = (ekaflaofras +exoflon Five ) (6)

k,o

gdzie e = —4v/2J cos(dy) cos(k)/m F E./2 z 6, = arcsin[E.w/(4J)]/2 dla E. < 4J/x oraz &, = n/4 gdy
E. > 4J/m . Hamiltonian ten opisuje dwa podwojnie zdegenerowane pasma, kazde o energii €4,/ i odlegte od
siebie 0 E,. Z uwagi na wiez narzucajacy istnienie tylko jednego fermionu na jeden wezel, pasma te sa, w stanie
podstawowym ukladu, wypelniane do odpowiednich pedéw Fermiego: +kp F ), and +kp £ d, gdzie kp = 7/4 to
ped Fermiego dla E, = 0. Zauwazmy, ze: (i) dla E, = 0 pasma sg cztekrotnie zdegenerowane i wypelnione w 1/4 ;
(ii) dla 0 < E, < 4J/m réwniez wszystkie pasma sa czesciowo wypelnione, ale nie ma degeneracji orbitalnej; (iii) dla
E, < 4J/m dwa sposrod czterech pasm sa w pelni obsadzone a dwa catkowicie puste. Wynik ten jest jakosciowo
zgodny z rezultatem otrzymanym w dokladnej diagonalizacji pelnego hamiltonianu (2), ktory pokazuje, ze dla
E, = 0 stan podstawowy posiada korelacje typu AF oraz AO (bez polaryzacji orbitalnej), dla 0 < E, < 1.38J stan
podstawowy jest typu AF a orbitale sa czesciowo spolaryzowane, natomiast dla 1.38J < E, stan podstawowy jest
typu AF a orbitale sa catkowicie spolaryzowane (porzadek FO).

Glowny wynik ww. metody Sredniego pola jest taki, ze nie tylko stan podstawowy, ale tez niskoenergetyczne sta-
ny wzbudzone mogg by¢ jakosciowo opisane przez $redniopolows teorie ,duzego-N” z hamiltonianem danym (6).
Ponadto, osiagniecie takiego wyniku jest mozliwe niezaleznie od wartosci pola krystalicznego E,. Rys. 5(L) po-
kazuje orbitalny dynamiczny czynnik strukturalny, O(k,w) [por. rownanie (3)], oraz spinowy dynamiczny czynnik
strukturalny zdefiniowany jako

_ 1 T
Fw+ Ey —H —1in k

T n—0

S(k,w) = 1 lim S<z/1 S

w> , ()

obliczony przy pomocy dokladnej diagonalizacji oraz perturbacyjnej teorii klastrowej [64,65] pelnego hamilto-
nianu (2) dla trzech réznych wartosci pola krystalicznego E,, odpowiadajacych, wymienionym powyzej, trzem
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Rysunek 5: Poréwnanie wynikéw uzyskanych z mapowania z innymi metodami (G) Poréwnanie wyniku
z mapowania z wynikiem uzyskanym przy pomocy Sredniopolowego rozszczepienia operatorow spinu i pseudospinu:
orbitalny dynamiczny czynnik strukturalny (3) uzyskany z mapowania na efektywny model ¢—J (4) i wyliczony przy
pomocy dokladnej diagonalizacji metoda Lanczosa dla tanicucha o 28 wezlach; poszerzenie n = 0.06J oraz E, = 20J;
pogrubiona ciagla linia pokazuje wynik uzyskany w przyblizeniu $redniego pola (rozszczepenie operatoréw spinu i
pseudospinu) i w przyblizeniu liniowych fal orbitalnych. (L) Wynik otrzymany z dokladnej diagonalizacji, potaczonej
z klastrowa teoria perturbacyjna, ,,minimalnego” modelu spinowo-orbitalnego (2) na 16 weztach: spinowy [(a)-(c)] oraz
orbitalny [(d)-(f)] dynamiczny czynnik strukturalny, zdefinowany w réwnaniach (7) oraz (3), dla roznych wartosci E;
goérne panele: E, = 0, tzn. bez polaryzacji orbitalnej; srodkowe panele: E, ~ 0.83.J, tzn. stan podstawowy z orbitalami
spolaryzowanymi w polowie; dolne panele: E, ~ 1.38J, tzn. stan podstawowy z calkowicie spolaryzowanymi orbitalami;
wiecej szezegotow w pracy [H6]. (P) Wynik otrzymany w sredniopolowej teorii ,duzego-N”: zwarty nosnik spinowego
[(a)-(c)] oraz orbitalnego [(d)-(f)] dynamicznego czynnika strukturalnego dla réznych wartosci E,; gorne panele: E, = 0,
tzn. bez polaryzacji orbitalnej; srodkowe panele: F, ~ 0.7%, tzn. stan podstawowy z orbitalami spolaryzowanymi w
potowie; dolne panele: E, = 47% , tzn. stan podstawowy z calkowicie spolaryzowanymi orbitalami; wiecej szczegbotow w
pracy [H6]. [Panel (G) i podpis zaadoptowany z rys. 2 artykulu [H1]; zwr6émy uwage na r6zna (o czynnik 2) definicje
calki wymiany J w przypadku niniejszego opisu cyklu prac oraz artykutu [H1]; panele (L) i (P) wraz z podpisem
zaadaptowane z rys. 4 i 5 pracy [H6]; ¢ na osiach odcietych paneli (L) oraz (P) oznacza ped wzbudzenia (k w tekscie)].

roznym jakosciowo przypadkom polaryzacji orbitalnej stanu podstawowego. Wynik ten jest poréwnany ze zwartym
no$nikiem (compact support)® widma spinowego oraz orbitalnego, wyliczonych przy uzyciu éredniopolowego ha-

SPoniewaz podejscie éredniego pola nie nadaje sie do poprawnego wyliczenia wag spektralnych dynamicznych czynnikow struktural-
nych [77], skupiliSmy sie jedynie na wyliczeniu zwartego nosnika funkcji spektralnych.
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miltonianu (6), por. rys. 5(P). Na poziomie jakosciowym, obliczenia sredniopolowe wydaja sie zgadza¢ nad wyraz
dobrze z symulacjami numerycznymi; w szczegblnosci sg one w stanie odtworzy¢ zalezno$é szerokosci zwartego
nosnika od pedu jak réwniez przesuniecie pedu moddéw o energii zerowej wraz ze zmiang pola krystalicznego.
Gléwna roznica pomiedzy obliczeniami numerycznymi i podejsciem Sredniego pola dotyczy braku wag spektral-
nych o stosunkowo niskiej amplitudzie i zwiazanej z ,flavoronami” typu w [75] w Ansatzu Bethego — ,flavorony”
te musialyby by¢ opisane przy pomocy czterech fermionéow i w zwiazku z tym nie da sie ich tatwo uwzgledni¢ w
teorii sredniopolowe;j.

Zgodnie ze $redniopolows teoria ,duzego-N", stany wzbudzone ,minimalnego” modelu spinowo-orbitalnego (2) mo-
ga by¢ opisane przy pomocy nieoddziatujacych kwaziczastek — fermionéw z narzuconym wiezem f,I(m, gdzie k jest
pedem (krystalicznym). Ze wzgledu na to, ze kazdy z takich pedowych stanéw wlasnych niesie zaréwno spinows, jak
i orbitalng liczbe kwantowa, nalezy uznaé, ze spinowa i orbitalna liczba kwantowa beda splatane w tych stanach w
przestrzeni rzeczywistej — jest to nieco podobna sytuacja do problemu fali spinowo-orbitalnego, dyskutowanego w
pracy [78]. Taki wynik zgadza sie z wnioskami jakie moznaby wyciagna¢ z Ansatzu Bethego [67,69,75] oraz badan
numerycznych [70,78-80] dla przypadku E, = 0. Jednakze zdaje sie on by¢ sprzeczny z wynikiem jaki otrzymuje-
my podczas mapowania problemu spinowo-orbitalnego na efektywny model ¢t—J: w tym przypadku, gdy E, > J,
stwierdzilismy powyzej, iz mamy do czynienia z separacjg spinowo-orbitalna — a nie splataniem! Jak pogodzi¢ te
dwa, z pozoru, sprzeczne wyniki? Okazuje sie, ze ten pozorny paradoks mozna rozwiazaé¢ poprzez dokladne przyj-
rzenie sie definicji spinowej liczby kwantowej w tych dwoch podejéciach. O ile w przypadku $redniopolowej teorii
sduzego-N", elektrony w obydwu orbitalach posiadaja spinowe i orbitalne liczby kwantowe, w przypadku mapowa-
nia na efektywny model t—J sytuacja jest zupelnie inna. Wowczas elektrony w orbitalach o nizszej (wyzszej) energii
z punktu widzenia pola krystalicznego posiadaja jedynie spinowsa, (orbitalng) liczbe kwantowa, odpowiednio. Warto
zauwazy¢, ze taki specyficzny wybor bazy jest mozliwy jedynie gdy mapowanie pomiedzy dwoma problemami jest
mozliwe — czyli gdy stan podstawowy uktadu jest catkiem spolaryzowany orbitalnie (porzadek FO).

Niezaleznie od wartosci pola krystalicznego F,, w podejsciu sredniopolowym teorii ,duzego-N”, widma spinowe
i orbitalne moga zosta¢ zrozumiane jako pochodzace od wzbudzen czastka-dziura nieoddzialujacych fermionow
f,laa. W zwiazku z tym zaréwno spinowe jak i orbitalne wzbudzenia sa zawsze utamkowe, gdyz pojedyncze od-
wrocenie spinu badz pseudospinu, mierzone w spinowym badz orbitalnym dynamicznym czynniku strukturalnym,
rozdziela sie na dwa niezalezne fermiony, przy czym kazdy z nich niesie jedynie utamek liczb kwantowych przy-
pisanych elektronowi lub pojedynczemu operatorowi spinu badz pseudospinu. Na przyktad, wzbudzenie zwiaza-
ne z odwroceniem pseudospinu, mierzone przez O(k,w), ktore odpowiada zmianie orbitalnej liczby kwantowej o
AT?* = 1, rozszczepia sie na dwa fermiony: jeden niosacy (S* = +1/2,T% = 1/2) liczby kwantowe a drugi niosacy
(8% = +£1/2,T% = —1/2) liczby kwantowe — i, w przeciwienistwie do elektronéw, w obu przypadkach nie posiadajace
tadunku.

Co ciekawe, powyzsza sytuacja jest zdecydowanie rézna od tej z jaka mamy do czynienia w przypadku lancucha
spinowego, typu Heisenberga, znajdujacym sie w zewnetrznym polu magnetycznym, por. [H7]. A priori, rowniez
w tym przypadku moznaby sprobowaé rozwiazaé taki uktad uzywajac sredniopolowej teorii ,,duzego-N". Niestety
metoda ta dziala dla takiego uktadu jedynie dla stosunkowo (w relacji do catki wymiany) niewielkiego zewnetrznego
pola magnetycznego. Wéwcezas mamy jakosciowa zgodnosé pomiedzy zwartym nosnikiem wyliczonym numerycznie
i przy pomocy $redniego pola — cho¢ ilosciowo zgodnosc ta jest zdecydowanie gorsza niz w przypadku spinowo-
orbitalnym. Ponadto $redniopolowa teoria ,duzego-N” kompletnie zalamuje sie w przypadku pola magnetycznego
mogacego spolaryzowaé¢ wiecej niz 50% spindéw w stanie podstawowym — jest to spowodowane tym, ze w takim
przypadku $redniopolowe pasma nie moga opisaé¢ wiecej niz potowy spolaryzowanych spinéw. Przede wszystkim
jednak, éredniopolowa teoria ,duzego-N" nie jest w stanie opisa¢ wzbudzen w przypadku catkowitej polaryzacji
stanu podstawowego, tj. gdy uklad jest ferromagnetykiem i niskoenergetyczne wzbudzenia sa dokladnie opisane
przez kwaziczastki niosace spinowa liczbe kwantowa S = 1 — magnony. Oznacza to, ze powyzsza teoria sredniego
pola dziala lepiej dla modelu spinowo-orbitalnego z oddziatywaniami o symetrii SU(4) niz dla uktadu spinowego
z oddzialywaniami o symetrii SU(2). Oczywiscie takiej sytuacji mozna bylo sie spodziewac: nie bez powodu ww.
teoria Sredniego pola jest nazywana teoria ,,duzego N” — jest ona bowiem tym lepsza im wieksze jest N w modelach
o symetrii oddzialtywan typu SU(N) i staje sie doktadna w przypadku gdy N — oo [4,73].

VI. Rozwiniecie: orbiton w kwazi-1D tlenku miedzi i wyprowadzenie realistycznego modelu spinowo-
orbitalnego

Niniejszy rozdziat powstat na podstawie publikacji [H2] oraz [Hj]

Glownym testem teorii fizycznych jest ich doswiadczalna weryfikacja. W przypadku dyskutowanego powyzej pro-
blemu propagacji orbitonu w antyferromagnetyku, sytuacja jest nieco specyficzna. Jest to spowodowane tym, ze
analiza propagacji wzbudzen orbitalnych, przedstawiona w Rozdz. III-V, powstala w duzej mierze dzieki temu, ze
mieli$my dostep do danych eksperymentalnych uzyskanych przez J. Schlappe et al. pod koniec 2009 roku (zosta-
ty one pozniej opublikowane w pracy [H2|). W tym czasie, zaprezentowane nam wyniki eksperymentu RIXS na
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krawedzi Ls miedzi w kwazi-1D tlenku miedzi (SroCuQOg), por. rys. 6(a) oraz dyskusja ponizej, wzbudzily nasze
zainteresowane, gdyz zaobserwowane widmo wzbudzeri orbitalnych niepokojaco przypominato do$é dobrze znane
widmo fotoemisji kwazi-1D tlenkéw miedzi [54,57]. Byta to do$¢ intrygujaca sytuacja, bowiem z pozoru wyda-
walo sie, ze widmo fotoemisji tych zwiazkdéw, bedace dobrg ilustracja tzw. separacji spinowo-tadunkowej majacej
miejsce w tych kwazi-1D ukladach [59,60], nie powinno mie¢ wiele wspolnego ze wzbudzeniami orbitalnymi ob-
serwowanymi w widmie RIXS. Jednakze, wtasnie ten wynik zainspirowal nas do zbadania problemu propagacji
orbitonu w bardzo prostym, ,minimalnym”, modelu spinowo-orbitalnym i do pokazania istnienia mapowania po-
miedzy problemem orbitonu w modelu spinowo-orbitalnym i pojedynczej dziury w modelu t—J, przedstawionego
w uprzednich rozdzialach. W zwiazku z tym, nie powinno dziwié, ze nie tylko zaproponowany ponizej realistycz-
ny model spinowo-orbitalny, przypominajacy w swych gléwnych cechach ,minimalny” model spinowo-orbitalny,
bedzie w stanie ilosciowo opisa¢ ww. eksperyment RIXS, ale tez potwierdzi on, ze, sugerowana w poprzednich
rozdziatach, separacja spinowo-orbitalna moze faktycznie mie¢ miejsce w ukladzie silnie skorelowanych elektronow
ze spinowymi i orbitalnymi stopniami swobody.

Po tych nieco ,publicystycznych” rozwazaniach, powr6émy do gtownego zagadnienia tego rozdziatu — czyli proby
zrozumienia zaobserwowanego widma wzbudzeri orbitalnych w RIXS na krawedzi Ls miedzi w kwazi-1D tlenku
miedzi SroCuQOgs, por. rys. 6(a). W przesztosci, ten niedomieszkowany tlenek miedzi, bedacy izolatorem Motta
(typu tadunkowego), byl dosé¢ dobrze znany z kilku powodoéw: posiada on bardzo duza catke wymiany spinowej J,
jego whasno$ci magnetyczne moga by¢ dosé dobrze modelowane przez praktycznie 1D model Heisenberga [81-83], a
w jego spektrum fotoemisyjnym zaobserwowano separacje spinowo-tadunkows [84]. Okazuje sie, ze to nie sa jedyne
interesujace cechy tego zwigzku. Tak jak sugeruje to rys. 6(a) rowniez jego spektrum wzbudzeri orbitalnych RIXS
jest ciekawe — z trzech powodow: (i) pik zlokalizowany w okolicy 1.85 eV dla k = 0 cechuje staba dyspersja; (ii)
czes¢ widma zlokalizowana pomiedzy 2.1 oraz 2.7 €V jest dosé silnie zalezna od pedu; (iii) pik w okolicy 2.98 eV
praktycznie nie posiada dyspersji. Jak mozna zrozumieé¢ zaobserwowane spektrum wzbudzen?

Przede wszystkim, zgodnie z teoretycznymi rozwazaniami dotyczacymi eksperymentow RIXS [28-30,85,86], prze-
kroj czynny eksperymentu RIXS na krawedzi Lz miedzi, w przyblizeniu dipolowym oraz szybkiej kolizji (fast
collission approximation) [85], jest proporcjonalny do orbitalnego dynamicznego czynnika strukturalnego O(k,w)
w interesujacym nas zakresie energii. W przyblizeniu pojedynczego jonu O(k,w) dla SroCuO3 powinno skladaé sie
z czterech pikow odpowiadajacych czterem réznym wzbudzeniom orbitalnym (znanym réwniez jako wzbudzenia
dd) w powloce 3d: 3d,. = zz, 3d,., = yz, 3dyy = wy oraz 3dz,2_,2 = 322 — r?. Jest to spowodowane tym, ze
jon Cu?t w SroCuOjz znajduje sie, w pierwszym przyblizeniu, w polu krystalicznym o symetrii Dy, i posiada
pojedyncza dziur¢ w orbitalu 3dg2_,» = x? — y? w stanie podstawowym”. Oznacza to, ze przekroj czynny RIXS
na krawedzi Ls miedzi jest w interesujacym nas zakresie energii dany przez nastepujace wyrazenie:

I(k,w) = |Lmy(k)|20azy(%w) + |Lr2(k)|2OrZ(kvw) + ‘LyZ(k)‘QOyz(kaw) + | L3z2_y2 (k)‘20322—r2 (k,w), (8)

gdzie O, (k,w) to orbitalny dynamiczny czynnik strukturalny zwiazany z pojedynczym wzbudzeniem orbitalnym
a = x2,yz, 1y, 32% — 12, natomiast L, (k) to lokalny czynnik ksztattu (local form factor) eksperymentu RIXS,
dajacy sie dos¢ tatwo wyliczyé dla procesu RIXS, por. [H4]. Zaleznosé czynnikow L, (k) od pedu k, w szczegolach
objasniona w pracy [H4], jest spowodowana tym, ze zmiana w przekazie pedu dla procesu RIXS powoduje zmiane
w wektorze polaryzacji fotondéw — co z kolei wptywa na przekrdj czynny, por. [30,85,86].

Proste obliczenie, biorace pod uwage tylko pole krystaliczne oraz hybrydyzacje pomiedzy elektronami na miedzi i
na sasiednich jonach tlenu, sugeruje, ze orbital xy (322 — r?) ma najnizsza (najwyzsza) energie, natomiast energie
orbitali xz oraz yz znajduja sie pomiedzy tymi dwoma ostatnimi energiami i sa zdegenerowane. Taka struktura
energii zostala réwniez potwierdzona w duzo bardziej zaawansowanych kwantowo-chemicznych obliczeniach typu
ab-initio, por. [H2|. Otrzymane w nich energie wzbudzen orbitalnych, E,, = 1.62 eV, E,./,. = 2.25/2.32¢V,
Es,2_,2 = 2.66 eV zgadzaja sie, z 15% dokladnoscia, z energiami wyliczonymi dla trzech dominujacych pikow
doswiadczalnego widma RIXS dla k& = 0, por. rys. 6(a). Warto juz w tym miejscu zauwazy¢, ze, gdy lokalny
czynnik ksztaltu RIXS zostanie wziety pod uwage, wowczas czes¢ eksperymentalnego widma RIXS o najwyzszej
energii moze zosta¢ dobrze odtworzona przyjmujac, ze wzbudzenie orbitalne 322 — r? jest czysto lokalne, tzn.
O3,2_,2(k,w) = 6(w—E3,2_,2), por. czes¢ widma o najwyzsze]j energii zaprezentowana na rys. 6. Istotnie, obliczenia
teorii funkcjonatu gestosci (density functional theory, DFT) pokazaly, ze hybrydyzacja orbitalu 322 — r? na miedzi
z orbitalami na sasiednich tlenach jest nad wyraz mata w SroCuOs, tzn. zdecydowanie mniejsza niz moznaby sie
tego spodziewaé ze schematu Slatera-Kostera [87]. To potwierdza, ze dobrze widoczna zalezno$é amplitudy piku
odpowiadajacego orbitalowi 322 — r2 od pedu jest spowodowana jedynie lokalnym czynnikiem ksztattu RIXS.

Zatem glownym problemem pozostaje obliczenie orbitalnego dynamicznego czynnika strukturalnego dla wzbudzen
do orbitali xy oraz xz/yz, tzn. wyprowadzenie modelu, ktory bedzie w stanie wyjasni¢ staba dyspersje widoczna
dla wzbudzenia orbitalnego xy oraz zdecydowanie silniejsza dyspersje orbitali zz/yz. Zastanowmy sie najpierw co

"Dla utatwienia wszedzie w ponizszej analizie uzywamy jezyka dziurowego.
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moze byé przyczyna pojawienia sie dyspersji wzbudzenia orbitalnego o symetrii xz/yz. Widzimy, ze dolna galaz
tej czesci widma zdaje sie posiadaé¢ dyspersje o okresie 7w, natomiast gorna gataz ma dosé specyficzng zaleznosé od
pedu q. Lacznie prowadzi to do tego, ze widmo RIXS o energii pomiedzy 2.11 2.7 eV wyglada jakby sktadalo si¢
z dwoch ,owali”. Jakosciowo, sytuacja ta przypomina widmo wzbudzeri orbitalnych wyliczone dla ,minimalnego”
modelu spinowo-orbitalnego, por. rys. 5(G).

Wystepowanie takiego podobienistwa spowodowalto, ze uznali$émy, iz prawdopodobnie powinno by¢ mozliwe wypro-
wadzenie realistycznego modelu spinowo-orbitalnego, ktéry bytby w stanie opisaé¢ propagacje wzbudzen orbitalnych
o symetrii zy oraz xz/yz w SroCuOs. Podczas gdy szczegdly wyprowadzenia mozna znalezé w pracy [H4|, ponizej
podsumujemy jego najwazniejsze elementy:

e Punkt startowy to prawidlowy model opisujacy izolatory Motta typu tadunkowego (model typu ,charge
transfer”). Model ten, tak jak zostalo to opisane wiele lat temu w pracy Zaanena, Sawatzky’ego i Allena [6],
powinien poprawnie opisywac niskoenergetyczna fizyke tlenkéw miedzi. Gtéwna cecha tego modelu jest chyba
najlepiej zrozumiana w (uzywanym w niniejszej pracy) jezyku dziurowym: otéz dla typowych parametrow
tego modelu, koszt energetyczny zwigzany z dodaniem dodatkowej dziury do tzw. niedomieszkowanego ukta-
du jest nizszy dla przypadku, gdy dziura ta znajdzie si¢ na nieobsadzonej powltoce 2p tlenu (jest to tzw.
energia ,charge transfer” A) niz gdy doda si¢ ja do pojedynczo juz obsadzonego orbitalu z? — y? na miedzi
(ten koszt jest zwiazany z odpychaniem kulombowskim na tym samym orbitalu i w tym samym atomie —
tzw. hubbardowskim U). W zwiazku z tym, stopnie swobody zwigzane z tlenami nie moga by¢ tak latwo
odcaltkowane jak ma to miejsce dla moze nieco bardziej standardowych tlenkéw metali przejsciowych z fizy-
ka skorelowana skoncentrowana przede wszystkim na jonach metali przej$ciowych. Podstawowa postaé¢ 1D
modelu opisujacego tancuchy CuOs w zwiazku SroCuOs, wlaczajac w to sugerowane wartosci parametrow
modelu, zostala zaproponowana przez R. Neuderta et al. [88]. W pracach [H2| oraz [H4| rozszerzylisSmy ww.
model, w celu uwzglednienia orbitali xy oraz xz na miedzi oraz tych orbitali 2p na tlenie, ktére, zgodnie ze
schematem Slatera-Kostera [87], powinny posiada¢ silna hybrydyzacje z ww. orbitalami 3d. W zwiazku z tym,
odpowiedni model typu ,charge transfer” zawiera trzy orbitale 3d na miedzi oraz trzy orbitale 2p na tlenie
(2py = pa, 2py = py, and 2p, = p.), por. réwnania (2-5) w artykule [H4|, oraz posiada 18 parametréw. War-
tosci parametrow zostaly wziete z pracy [88]. Dodatkowo parametry modelu nie wystepujace w tejze pracy
zostaly uzyskane na podstawie obliczein DFT wykonanych przez wspotautorow pracy [H2| lub estymowane z
pracy [89]. Przy okazji, od razu warto zaznaczy¢, ze poniewaz zakladamy, iz tancuchy CuQOj leza w kierunku x,
mozemy zaltozyé, iz wzbudzenie do orbitalu yz powinno nie przejawiaé¢ dyspersji — catka przeskoku z orbitalu
yz wzdluz kierunku z laincucha jest w takim ukladzie zaniedbywalnie mala [87]. Zatem mozemy zapisaé, ze
Oy (k,w) = d(w — Ey).

e Poniewaz U oraz A sa duzo wigksze niz wszystkie calki przeskoku (¢,) wystepujace w hamiltonianie, mozemy
znaczqceo uproscié model ,charge transfer”, przeprowadzajgc rachunek zaburzen w t, /A oraz t,/U.

e W zerowym rzedzie rachunku zaburzen w caltkach przeskoku ¢, modelu ,charge transfer” i zaktadajac wypel-
nienie jednej dziury na jon miedzi, silne odpychanie hubbardowskie U oraz znaczaca energia ,charge transfer”
A powoduja, ze SroCuOs jest izolatorem Motta typu tadunkowego — na kazdym jonie miedzi w ukladzie
lokalizuje si¢ dokladnie jedna dziura.

e Drugi rzad rachunku zaburzen® w catkach przeskoku ¢,, prowadzi do stosunkowo silnej renormalizacji lokalnych
energii (tj. ;,on-site energies”) wzbudzen orbitalnych widocznych w doswiadczeniu. Jest to spowodowane tym,
ze w tym rzedzie stany wtasne uktadu to stany typu ,,bonding” i ,antibonding”, pomiedzy orbitalami miedzi
i sasiednich tlenow. Warto jednak zaznaczy¢, ze w ponizszej analizie lokalna energia wzbudzen orbitalnych
bedzie wzieta z kwantowochemicznych obliczen typu ab-initio dla matych klastrow. W zwiazku z tym wktad
od drugiego rzedu rachunku zaburzeni zostanie zaniedbany w ponizszej analizie.

e Najciekawszy wklad otrzymujemy w czwartym rzedzie rachunku zaburzen w catkach przeskoku ¢, — sa to
tzw. procesy nadwymiany w tlenkach metali przejsciowych [90]. Ten wktad definiuje dominujacg cze$é modelu
spinowo-orbitalnego i moze by¢ podzielony na trzy wyraznie rézne czesci:

— Gdy obydwie dziury na dwoch sasiednich atomach miedzi znajduja sie w orbitalu 22 — 32 — otrzymujemy
nastepujacy hamiltonian spinowej nadwymiany:

1
Hopin =J(1+R) > P;; <sl- ‘S — 4> : (9)
(i)

gdzie operator S; jest operatorem spinu S = 1/2 znajdujacego sie na jonie miedzi i, operator projekeji P; ;
Jtroszezy sie” o to by nie byto wzudzeni orbitalnych na sasiednich miejscach (i, j), catka wymiany spinowej

8Wktady pierwszego rzedu (jak i kolejne nieparzystego rzedu) znikaja dla tego modelu.
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Rysunek 6: Orbiton w kwazi-1D tlenku miedzi w do$wiadczeniu i teorii (a) Eksperymentalne widmo RIXS,
otrzymane dla krawedzi Ls miedzi zwigzku SroCuOg, zawierajace cztery wzbudzenia orbitalne [3dy, 3dy., 3dy.,
3ds,2_,2; patrz legenda po prawej stronie panelu (c¢)]. Jako ze energia fotonow w ww. eksperymencie RIXS jest ~ 930
€V, nie wszystkie pedy pierwszej strefy Brillouina sa osiagalne (por. biala czesé¢ spektrum dla k ~ £7) [86]. (b) Tak
jak (a), ale z relacjami dyspersji danymi przez Ansatz spinowo-orbitalny, pokazujacymi dyspersje ,czystego” orbitonu
(linie ciggle) oraz krawedz kontinuum spinowo-orbitalnego dla wzbudzenia orbitalnego o symetrii 3d,.. (¢) Teoretyczne
widmo wzbudzeni orbitalnych otrzymane dla realistycznego modelu spinowo-orbitalnego wyprowadzonego dla SroCuOg
(przy czym czynniki ksztaltu RIXS sg w nim juz wziete pod uwage). [Wszystkie panele oraz podpis zaadoptowany z
rys. 4 artykutu [H2||

. _ 4t§ 1 . _ 2U . s . . .
_]eSt dana wzorem J = WU, natomiast R = m JeSt czynnlklem 0dp0w1edz1a1nym Za niezero-

we procesy nadwymiany na tlenie (dzieki czemu zostaly wziete pod uwage zaréwno procesy nadwymiany
Goodenougha jak i Andersona). Poza tym t, jest (zrenormalizowans ze wzgledu na silng kowalencje,
por. [H4|) catka przeskoku pomiedzy orbitalem z? — y? na miedzi i orbitalem p, na sasiednim tlenie w
taiicuchu CuOs, A, jest energia ,charge transfer” dla orbitalu p, na tlenie, Vg, jest oddziatywaniem od-
pychajacym pomiedzy dziura na tlenie oraz na sasiedniej miedzi, majacym swoje zrédlo w oddziatywaniu
kulombowskim. Wartosé calki spinowej wymiany wyliczona w ten sposob [J(1 + R) =~ 0.24eV] dobrze
zgadza sie z warto§cia otrzymana doswiadczalnie z nieelastycznego rozpraszania neutronow (J = 0.24
eV [91]) jak rowniez z dyskutowanego tutaj eksperymentu RIXS (J = 0.25 €V, por. rys. 3 w [H2]).

Gdy jedna dziura na atomie miedzi znajduje sie w orbitalu 2% — 32 a druga w orbitalu zz — otrzymujemy
nastepujacy hamiltonian spinowo-orbitalnej nadwymiany:

z z C - -
HIZ=Z<SZ--SJ-+A>[BTJ} +5 (O +TT) + D) (10)
(4,9

gdzie operator T; jest operatorem orbitalnego pseudospinu T = 1/2 — przy czym T7 jest roznica opera-
torow gestosci na orbitalu 22 — y? oraz xz [T7 = (n;z2—y2 — Ny z.)/2]. Wszystkie parametry modelu sa
zdefiniowane szczegoltowo w [H4|. Tu zwracamy uwage jedynie na C' = J,,(Ry + Ry +r1 + r2), ktory jest
kluczowym parametrem, odpowiedzialnym za przeskok wzbudzenia orbitalnego pomiedzy najblizszymi

F \2
weztami sieci. Parametr ten zalezy od catki wymiany orbitalnej J,, = %%, oraz czterech
z D x D

czynnikow (Ry, Ra, r1, r2), ktore maja swoje zrodto w caterech procesach nadwymiany — dwa dla ni-
skospinowych stanéw wirtualnych procesu nadwymiany z dwoma dziurami na miedzi lub na tlenie oraz
dwa dla wysokospinowych stanéw wirtualnych procesu nadwymiany z dwoma dziurami na miedzi lub na
tlenie (czynniki te zaleza od wymiany Hunda oraz energii ,charge transfer”, por. [H4|). Poza tym, ¢, jest
calka przeskoku pomiedzy orbitalem zz oraz sasiednim orbitalem p, w taricuchu CuOs, a A, to energia
,charge transfer” dla orbitalu p, na tlenie.
— Gdy jedna dziura na atomie miedzi znajduje sie w orbitalu 22 — y? a druga w orbitalu xy — otrzymujemy
nastepujacy hamiltonian spinowo-orbitalnej nadwymiany:
/ 1l 2 it 2 c’ 1+ — /=t =+ /
ny:Z(Si~Sj+A)[BTiTj-i-?(TiTj+TiTj)+D}, (11)
(4,5)
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gdzie operator T’; jest operatorem orbitalnego pseudospinu 7’ = 1/2— przy czym T'; jest roznica
operatoréw gestosci na orbitalu 2% — y? oraz zy 1] = (n;2_y2 — Njay)/2|. Znéw wszystkie para-
metry sa szczegblowo zdefiniowane w pracy [H4|, a ponizej wypisujemy explicite jedynie parametr C’' =
Joy(RY + Ry + 1) +15) — gdzie Jpy = m%, cztery czynniki (R}, RS, ri, rh) znéow majace
swoje zrodlo w czterech procesach nadwymiany, ¢, bedace (zrenormalizowang ze wzgledu na silna kowa-
lencje, por. [H4|) catka przeskoku pomiedzy orbitalem zy oraz orbitalem p, w lancuchu CuOs, oraz A,
bedace energia ,charge transfer” dla orbitalu p, na tlenie.

e Wyprowadziwszy realistyczny model spinowo-orbitalny, jestesmy teraz gotowi do obliczenia orbitalnego dy-
namicznego czynnika strukturalnego — dla pojedynczego wzbudzenia orbitalnego o symetrii zz
1

1
Ous(k,w) = = lim S (o |T Tt
( w) 7Tn11>r%)\$<w kw+E¢—7{spin—sz+”I b

w> 7 (12)

jak rowniez dla pojedynczego wzbudzenia orbitalnego o symetrii xy

T L /"

1
Ouy(k,w) = — lim & -
y( w) 7Tnl—>mo\y<w w+ Ey — Hepin — Hay + 11 k

¢> , (13)

gdzie w obydwu przypadkach [¢) jest stanem podstawowym do energii Ey, tj. stanem niezawierajacym
wzbudzeni orbitalnych.

e Orbitalny dynamiczny czynnik strukturalne jest wyliczony przy uzyciu mapowania na efektywny model ¢—

J — osobno dla kazdego wzbudzenia orbitalnego. Aczkolwiek mapowanie to generalnie wyglada tak jak w
przypadku opisanym w rozdz. III, istnieja dwie istotne réznice. Po pierwsze, tym razem procedura ta nie
jest $cista, gdyz realistyczny model spinowo-orbitalny pozwala na propagacje wzbudzenia orbitalnego, bez
zachowywania spinu elektronu we wzbudzonym orbitalu. Szczesliwie, taki proces, ktory istnieje z uwagi na
skonczone oddzialtywanie Hunda Jy, ma, w relacji do pozostatych proceséw nadwymiany, stosunkowo maty
wktad (x Jg /U ~ 0.1—0.2) i moze zosta¢ zaniedbany. Po drugie, rowniez z uwagi na skoriczone oddzialywanie
Hunda, mapowanie prowadzi do niewielkiej ( 10%) zaleznosci spinowej calek przeskoku efektywnego modelu
t—J — rowniez ten fakt jest zaniedbany.
Podsumowujac, otrzymujemy, ze problem orbitalnego dynamicznego czynnika strukturalnego dla pojedyncze-
go wzbudzenia orbitalnego xz moze zosta¢ zmapowany na problem pojedynczej dziury w efektywnym modelu
t—J, (4-5), przy czym w tym przypadku mamy: ¢t — (3R1+ Ra+3r1+713)/8J:, and J — J(1+ R)/2. Podobnie
postepujemy w przypadku orbitalnego dynamicznego czynnika strukturalnego dla pojedynczego wzbudzenia
orbitalnego zy — otrzymujemy, ze mozemy uzy¢ odpowiedni model t-J z t — (3R} + R5 + 31 + 14) /84y
(natomiast J jest takie samo jak w przypadku orbitalu xz). Dodatkowo przyjmujemy, ze w definicji funkeji
spektralnej [rownanie (4)], lokalny (,on-site”) koszt pojedynczego wzbudzenia orbitalnego, ktory byl rowny
wartosci pola krystalicznego w przypadku modelu ,,minimalnego”, jest wyliczony wprost z kwantowochemicz-
nych obliczen ab-initio, tzn. mamy: E, — F,, oraz E, — E,,, odpowiednio dla kazdego przypadku. Takie
podejscie pozwoli na lepsza zgodno$¢ teorii z eksperymentem.

e Obydwa problemy pojedynczej dziury w efektywnym modelu t—J sa rozwiazane metoda dokladnej diagona-
lizacji na skonczonym klastrze.

Przekroj czynny RIXS, obliczony na podstawie réwnania (8) i zawierajacy m.in. orbitalny dynamiczny czynnik
strukturalny dla wzbudzen o symetrii 2z oraz xy, jest pokazany na rys. 6(c). Okazuje sie, ze wykazuje on nie tylko
jakosciowa, ale tez w duzej mierze ilosciowa zgodnos¢ z eksperymentalnym widmem RIXS widocznym na rys. 6(a).
W szczegdlnodcei, wynik teoretyczny odtwarza obserwowana eksperymentalnie dyspersje wzbudzen orbitalnych —
tak jak np. ich okres w przyblizeniu wynoszacy 7 czy tez minima znajdujace sie w punktach o g = /2. To samo
moze byc powiedziane o szerokosci i ksztalcie jowali”, rownie dobrze widocznych w do$wiadczalnym i teoretycz-
nym widmie. Ponadto réwniez podobne sa wzgledne wagi spektralne obserwowane w widmach teoretycznych i
eksperymentalnych. Wydaje sie, ze gtéwna roznica pomiedzy teoria a eksperymentem jest zwiazana z nieco mniej-
sza dyspersja wzbudzenia orbitalnego xz w teorii niz w do$wiadczeniu. Byé moze uwzglednienie w obliczeniach
skoniczonego, ale malego, oddzialywania spin-orbita pomogloby rozwiazaé ten problem — bowiem mieszaloby ono
wzbudzenia orbitalne zz oraz yz, co mogloby doprowadzi¢ do skoniczonej dyspersji dla wzbudzenia o dominujacej
symetrii yz i efektywnie nieco wiekszej dyspersji obserwowanej dla pikéw o energii rzedu 2.1 eV.

Silne efekty kowalencyjne prowadza do zdecydowanie wiekszej catki przeskoku ¢ w 1D efektywnym modelu t—J
dla orbitonu zz niz dla orbitonu xy. W zwiazku z tym orbiton xz posiada wieksza dyspersje niz orbiton zy i
charakterystyczne cechy widma spinowo-orbitalnego, dobrze znane z rozdz. III oraz IV, sa duzo lepiej widoczne
dla orbitonu xz niz dla orbitonu zy, por. rys. 6(a), (¢) z rys. 5(G). To, ze propagacje orbitonu xz faktycznie mozna
opisa¢ w jezyku separacji spinowo-orbitalnej, dobrze wida¢, gdy uzyjemy Ansatzu separacji spinowo-orbitalnej
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Rysunek 7: Wyjasnienie separacji spinowo-orbitalnej w tlenku miedzi o strukturze drabinowej (a) Tzw. sto-
pient utamkowosci w roznych efektywnych modelach t—J uzyskany z doktadnej diagonalizacji dla geometrii: izotropowe;j
drabiny (line przerywana), anizotropowej drabiny realizowanej w zwiazku CaCupOs (linia przerywano-kropkowana)
oraz 1D laficucha w funkeji Z (linia ciaglta). Przypadek J =~ 0.4t (J ~ 3.3t) odpowiada separacji spinowo-ladunkowej
(spinowo-orbitalnej) w SroCuOs. (b) Schematyczny rysunek pokazujacy propagacje orbitonu w dwu-noznej zwichrowa-
nej (buckled) drabinie CaCusO3: gdy orbiton zz (zaznaczony na zielono) porusza si¢ (por. lewe i prawe panele), kreuje
on jedynie pojedyncza domene magnetyczna nie tylko dlatego, ze domeny magnetyczne na szczeblach (jasnoczerwony)
moga zosta¢ zaniedbane (ze wzgledu na stabe oddziatywane pomiedzy spinami na szczeblu), ale tez dlatego, ze orbiton
ten moze poruszaé sie jedynie wzdluz jednej, z gory okreslonej, nogi drabiny (jest to spowodowane kierunkowoscia

dozwolonych przeskokéw z orbitalu xz). [Panele oraz podpis zaadoptowany z rys. 4 oraz rys. 1 artykutu [H5]]

(zaadaptowanego z przypadku spinowo-tadunkowego [55, 56]) do opisu otrzymanego widma orbitonu zz, por.
rys. 6(b). Otrzymujemy wowczas, ze dolna galaz doswiadczalnej funkeji spektralnej orbitalu xz jest dana relacja
dyspersji E,., — 2t sin |k| (gdzie t — (3R1+ Ra+3r1 +712)/8J., patrz wyzej) 1 ma calkowicie orbitonowy charakter,
vide ciagla linia na rys. 6(b). Natomiast interpretacja pozostalej czesci spektrum orbitalu zz jest nastepujaca:
widmo to jest ograniczone z gory przez relacje dyspersji E,, + V4J2 + 4t2 + 8tJ cosk (gdzie J — J(1 + R)/2,
patrz wyzej), Swiadczaca o generalnie spinowo-orbitalnym charakterze calego widma, oraz posiada niezbyt silnie
widoczng dyspersje o czysto orbitonowym charakterze dang przez F,, + 2t sin |k|. Lacznie te dodatkowe obliczenia
jeszcze raz utwierdzaja nas w przekonaniu, ze eksperyment RIXS na krawedzi L3 miedzi SroCuO3 zaobserwowal
kolektywne wzbudzenia orbitalne — orbitony.

Czy istnieja inne podejscia teoretyczne mogace wyjasnic dane eksperymentalne réwnie dobrze? Oczywiscie nigdy nie
mozemy caltkowicie wykluczy¢ takiej sytuacji. Nalezaloby zatem wymieni¢ kilka takich konkurencyjnych scenariuszy
— wszystkie one daja jednak zdecydowanie gorsza zgodnos¢ teorii z eksperymentem (por. [H4]): (i) pojawienie sie
efektywnej dyspersji w widmie na skutek pedowej zaleznoséi lokalnych czynnikéow ksztattu RIXS, (ii) rozwiazanie
ww. modelu w przyblizeniu $redniego pola i liniowych fal orbitalnych, (iii) obserwacja wzbudzeni ladunkowych
i separacji spinowo-tadunkowej w RIXS, (iv) obserwowana dyspersja pochodzaca z propagujacych sie wzbudzen
tadunkowych na tlenach.

VII. Rozwiniecie: orbiton w tlenku miedzi o strukturze drabinowej i ,trwalo$¢” separacji spinowo-
orbitalnej

Niniejszy rozdzial powstat na podstawie publikacji [H5]

Zaobserwowane widmo wzbudzen orbitalnych w kwazi-1D tlenku miedzi, SroCuQs3, zostalo bardzo dobrze wyja-
$nione przy uzyciu 1D modelu spinowo-orbitalnego. Dzieki temu mozliwe bylto zaobserwowanie, po raz pierwszy tak
jednoznacznie, znaczacej dyspersji orbitonu oraz separacji spinowo-orbitalnej. Mozna sie zastanawiaé czy powyzszy
zwigzek jest jedynym, w ktorym taka fizyka moze zostaé zaobserwowana. Ponizej pokrotce opiszemy inny ekspe-
ryment RIXS, dotyczacy zwiazku CaCuyOs3, i pokazemy, ze rowniez jego widmo RIXS pokazuje podobng fizyke
orbitalng jak SroCuQOgs — i to pomimo tego, ze jony miedzi w CaCuyOs tworza sie¢ niemajaca tak jednoznacznie
1D charakteru.

CaCus03 jest uktadem, w ktorym jony miedzi tworza sie¢ dwu-noznych, zwichrowanych (buckled), drabin [92,93].
Jednakze, poza inng geometria sieci, zwiazek ten badzo mocno przypomina SroCuQOg: ze wzgledu na silne korelacje
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jest to izolator Motta (typu ladunkowego) ze zlokalizowanymi dziurami w orbitalach 22 — 3? na jonach Cu?T.
Naturalnie procesy nadwymiany réwniez wystepuja w tym zwigzku. Prowadza one do silnego, aczkolwiek dwa
razy stabszego niz w SroCuQs3, oddzialywania Heisenberga pomiedzy, zlokalizowanymi na jonach miedzi, spinami
S = 1/2 wzdtuz kazdej z ndg drabiny. Ponadto z powodu zwichrowania drabin, oddzialywanie pomiedzy spinami
na szczeblach drabin jest duzo (o czynnik 10) stabsze niz wzdluz nog drabin. Prowadzi to do tego, ze model spinowy
dla CaCuy03 o wiele bardziej przypomina 1D spinowy model dla SroCuOgs niz mogloby sie wydawaé analizujac
jedynie jego strukture krystaliczna [93].

Widmo otrzymane w do$wiadczeniu RIXS, przeprowadzonym na krawedzi Lz miedzi w CaCusO3, wykazuje sto-
sunkowo podobne spektrum wzbudzen orbitalnych, jak otrzymane w przypadku SroCuQOs, por. rys. 2 oraz 3 pracy
[H5]. Ponownie widmo to sktada sie z trzech dobrze widocznych pikow wystepujacych dla energii wzbudzen po-
miedzy 1.5 1 2.5 eV. Poréwnujac energie poszczegdlnych pikéw z energiami wzbudzeri orbitalnych otrzymanych z
kwantowochemicznych obliczeri ab — initio [94] mozemy tatwo zidentyfikowaé pik o najnizszej (najwyzszej) energii
jako odpowiadajacy wzbudzeniu orbitalnemu o symetrii zy (322 — r?). Powyzsze wzbudzenia nie posiadaja dys-
persji, gdyz teoretycznie obliczony przekréj czynny RIXS, zaktadajacy tylko lokalne wzbudzenia orbitalne, dobrze
opisuje te czesé spektrum. Z inng sytuacja mamy do czynienia w przypadku widma zwiazanego ze wzbudzeniami
orbitalnymi zz/yz — wykazuja one bowiem silna dyspersje.

Czy jestesmy w stanie opisac teoretycznie zaobserwowang eksperymentalnie sytuacje, w szczegdlnosci brak dyspersji
dla wzbudzenia orbitalnego o symetrii xy oraz dyspersje dla wzbudzenia orbitalnego o symetrii zz/yz ? Okazuje sie,
ze faktycznie jest to mozliwe — por. dobra zgodno$é¢ pomiedzy eksperymentem a teoria, pokazanag na rys. 3 w pracy
[H5]. W tym celu przeprowadzona zostata w pracy [H5] podobna analiza jak przedstawiona w rozdz. VI dla SroCuOs5
— aczkolwiek wymagalo to nieco wiecej pracy, gdyz sytuacja w tym zwiazku jest nieco bardziej skomplikowana.
Ponizej wymienimy glowne roéznice pomiedzy modelami opisujacymi te dwa zwiazki (wiecej szczegolow mozna
znalezé¢ w pracy [H5]):

e Model typu ,charge transfer” zostal zdefiniowany na zwichrowanej dwu-noznej drabinie, a nie na taiicuchu
1D. Calki przeskoku w tym modelu zostaty uzyskane z obliczern DF'T wykonanych przez wspolautoréow pracy
[H5] przy uzyciu kodu FPLO [95]. Pozwolilo to otrzymaé prawidlowe caltki przeskoku dla specyficznej geo-
metrii zwichrowanej drabiny, bez koniecznosci ,uciekania sie” do nieuzasadnionych przyblizer. Na marginesie
warto zaznaczy¢, ze pozostale parametry modelu powinny by¢ podobne jak w pozostatych niskowymiarowych
tlenkach miedzi, i, tak jak w pracy dla SroCuQOs, zostaly wziete z artykutu [88].

e W konsekwencji, model spinowy, otrzymany z modelu ,charge transfer” w czwartym rzedzie rachunku zabu-
rzen, jest zdefiniowany na dwu-noznej drabinie i jest dany hamiltonianem:

1 1
7'lspin = Jrung Z Pi,j (Sl . SJ - 4> + Jleg Z Pi,j <Sl : S_] - 4) 3 (14)

(1,j)]/rung (1.3)[|leg

gdzie P;; jest zdefiniowane jak w réwnaniu (9) a z powodu zwichrowania drabiny model jest bardzo anizo-
tropowy tzn. Jyung & Jieg/12, cf. Refs [27,93].

e Istotna roznica pojawia sie podczas wyprowadzenia modelu spinowo-orbitalnego dla wzbudzenia do orbitalu
zy. Okazuje sie, ze przeskok z tego orbitalu wzdluz nogi drabiny jest blokowany na skutek do$é specyficznej
relacji pomigdzy zakazem Pauliego oraz kowalencja, zwiazang z duzg calks przeskoku pomigdzy orbitalem p,
na tlenie znajdujacym sie w nodze jednej z drabin i orbitalem z? — y? na miedzi w sasiedniej drabinie. Jak
to zostato wyjasnione w szczegolach w pracy [H5|, w zwiazku z powyzszym, koherentna propagacja wzdtuz
nogi drabiny z orbitalu xy jest silnie sttumiona. W zwiazku z tym mozemy modelowaé¢ powyzsze wzbudzenie
uzywajac jedynie lokalnego modelu (ruch wzdtuz szczebla nie byt analizowany w rozwazanym eksperymencie
RIXS).

e Problem odpowiedniego modelu dla orbitalu zz moznaby uznaé za ,odwrotny” w stosunku do problemu dla
orbitalu zz: procesy nadwymiany spinowo-orbitalnej sa dozwolone wzdluz nogi drabiny (opisany powyzej
efekt dla orbitalu xy nie jest tutaj istotny), natomiast przeskoki wzdluz szczebla drabiny znikaja z uwagi
na 1D charakter przeskokéw z orbitalu zz w plaszezyznie zy [por. rys. 7(b)]. W konsekwencji otrzymujemy
1D hamiltonian nadwymiany spinowo-orbitalnej, odpowiedzialny za propagacje wzbudzenia orbitalnego o
symetrii xz:

z z C — -
Hos= D (Si-Sj+4) {BTiTJ- ty (mr e Tf)”}v (15
(1.J)[leg

przy czym parametry powyzszego modelu réznig si¢ ilosciowo od parametréw modelu dla SroCuOs.
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Podobnie jak poprzednio, dzieki wykorzystaniu opisanej w rozdz. III procedury mapowania, problem propagacji
wzbudzenia orbitalnego o symetrii 2z z hamiltonianem danym réwnaniami (14-15) mozna wyrazié¢ poprzez efek-
tywny problem pojedynczej dziury w modelu opisanym hamiltonianem typu t—J. Tym razem jednak, co prawda
przeskoki t w wyprowadzonym modelu ¢—J maja czysto 1D charakter, cze$¢ magnetyczna modelu oc J nie jest
stricte 1D, gdyz istnieje niewielkie oddzialywanie pomiedzy spinami na tym samym szczeblu, por. 14. Tym nie-
mniej funkcja spektralna wyliczona z tego modelu przy uzyciu dokladnej diagonalizacji na drabinie o rozmiarze
14 x 2 jest bardzo podobna do widma otrzymanego dla 1D modelu, por. rys. 3 w pracy [H5]. Oznacza to, ze
prawdopodobnie separacja spinowo-orbitalna moze faktycznie mie¢ miejsce réwniez w tym przypadku. Z drugiej
jednak strony, znany jest wynik stanowiacy, ze widmo wzbudzeni spinowych CaCuz03 dla energii £ < Jyyng nie
jest dobrze opisane przez 1D wzbudzenia spinowe [92];

W celu ustalenia czy separacja spinowo-orbitalna faktycznie moze mieé¢ miejsce dla interesujacej nas skali ener-
getycznej tego modelu, zdefiniowaliSmy tzw. ,stopien utamkowosci” jako stosunek korelacji A(r) w r = oo oraz
w wezle r = 1, gdzie A jest zdefiniowane jako korelacja pomiedzy orbitalnym (badZ ladunkowym w przypadku
separacji spinowo-tadunkowej) stopniem swobody w wezle ¢ = 1 oraz spinowym stopniem swobody w wezle i + 7.
Wielkosé¢ ta pokazuje jak dobrze spinon oraz orbiton (badz holon) sie separuja na skutek wprowadzenia wzbu-
dzenia orbitalnego (badz tadunkowego) do uktadu; moze ona przyjmowaé¢ wartosci pomiedzy 0 (brak separacji)
a 1 (kompletna separacja). W celu uzyskania wartosci korelacji w nieskonczonosci, numeryczne obliczenie ww.
wielkosci wymagato przeprowadzenia skalowania wyniku w zaleznos$ci od rozmiaru sieci. Wyniki, otrzymane dla
roznych modeli i ich parametrow sa pokazane na rys.. 7(a). Sugeruja one, ze ,stopien utamkowosci” jest skoriczony
dla modelu opisujacego wzbudzenie orbitalne o symetrii xz w CaCusOs i przyjmuje niewiele mniejsza wartosc niz
w przypadku orbitonu w SroCuOg.

Co ciekawe ,stopien utamkowosci” w przypadku separacji spinowo-orbitalnej w uktadzie nie do korica 1D (CaCuyO3)
jest wyzszy niz w przypadku separacji spinowo-tadunkowej w uktadzie posiadajacym zdecydowanie bardziej 1D
charakter (SroCuQOs3), por. rys. 7(a). Istnieja trzy powody zaistnienia takiej sytuacji: (i) wzbudzenia spinowe w
zwichrowanej drabinie w CaCuz O3 sa spinonami w istotnej dla eksperymentu skali energetycznej, por. rys. 7(b); (ii)
ruch wzbudzenia orbitalnego odbywa si¢ tylko wzdtuz nogi drabiny (tzn. jest stricte 1D) z uwagi na kierunkowy
charakter przeskokéow z orbitalu zz w plaszczyznie xy, por. rys. 7(b); (iiii) rézne stosunki predkosci spinonu
wzgledem orbitonu oraz spinonu wzgledem holonu powoduja, ze spinon moze szybciej ,uciec” od orbitonu niz od
holonu, umozliwiajac tatwiejsza separacje od spinonu w przypadku spinowo-orbitalnym. Warto zwrécié¢ uwage, ze
druga i trzecia sytuacja jest typowa dla problemu separacji spinowo-orbitalnej. Oznacza to, ze separacja spinowo-
orbitalna jest generalnie bardziej ,wytrwala” (robust) niz separacja spinowo-tadunkowa i w zwigzku z tym moze
by¢ tatwiej obserwowana w ukladach, ktére nie sg $cisle 1D.

VIII. Rozwiniecie: orbiton w kwazi-2D tlenku irydu oraz rola efektu Jahna-Tellera
Niniejszy rozdzial powstat na podstawie publikacji [H3] oraz (czesciowo) [HE]

W poprzednich rozdziatach pokazalismy, ze orbiton moze by¢ stosunkowo dobrze widoczny w: uktadzie opisywanym
modelem czysto 1D (SroCuQOs, por. rozdz. VI) oraz w ukladzie o geometrii drabiny (CaCusOgs, por rozdz. VII).
Ze wzgledu na to, ze drabina w zwiazku CaCusOg3 byla zwichrowana, oddzialywanie na szczeblu drabiny byto
niewiekie i w obydwu przypadkach mieliSmy do czynienia z ukladami o charakterze w duzej mierze 1D. Ciekawa
jest zatem sytuacja zwiazku, ktorego fizyka spinowo-orbitalna bytaby opisywana przez model na sieci 2D lub 3D.
Jak wygladataby wowczas propagacja orbitonu?

Dyskusja teoretyczna zaprezentowana w rozdz. III-IV sugeruje, ze propagacja orbitonu w 2D antyferromagnetyku
jest wyraznie inna niz w przypadku 1D. Co prawda mapowanie dziala réwniez na sieci 2D, ze wzgledu na brak
separacji spinowo-orbitalnej i ubieranie orbitonu we wzbudzenia spinowe, orbiton powinien by¢ woéwczas zdecydo-
wanie duzo mniej ruchliwy. Na przyktad prosty, ale stosunkowo realistyczny, 2D model spinowo-orbitalny, z dwoma
nieréwnowaznymi catkami przeskoku zostal zaproponowany w pracy [H3]. Mapowanie tego modelu na model typu
t—J prowadzi do efektywnego przeskoku t = 2¢1to /Uw modelu ¢t—J. Tutaj t; (t2) oznacza caltke przeskoku elektronu
pomiedzy orbitalami stanu podstawowego (wzbudzonego), a (tak jak poprzednio) U jest odpychaniem Hubbarda.
Dla kwazi-2D tlenkow miedzi mozna przyjaé, ze to ~ t1/2, gdy orbital w stanie podstawowym ma symetrie 22 — y2
a w stanie wzbudzonym jest to jeden z orbitali ¢5,. To powoduje, ze J ~ 4t w efektywnym modelu ¢-J, gdyz
J = 4t2/U. Funkcja spektralna dla jednej dziury w takim 2D modelu ¢-J, otrzymana poprzez mapowanie na
problem spinowo-polaronowy i rozwiagzanie w samozgodnym przyblizeniu Borna [63], posiada wyraznie widocz-
na kwaziczastke o silnie zrenormalizowanej dyspersji W =~ 0.125J, por. rys. 1(c)-(d) w [H3|. Oznacza to, ze dla
rzeczywistych parametréow kwazi-2D tlenkéw miedzi mozna sie spodziewaé, iz W ~ 10 meV — co jest wielkoscia
zdecydowanie ponizej obecnej rozdzielczosci eksperymentow RIXS. W zwiazku z tym nie powinnismy sie dziwié,
ze jak dotad dyspersja orbitonu nie zostata zaobserwowana w kwazi-2D tlenkach miedzi® i wzbudzenia orbitalne

9Stosunkowo niewielka dyspersja wzbudzen orbitalnych zostala zaobserwowana w domieszkowanych kwazi-2D tlenkach miedzi [96].
Jednakze, z powodu domieszkowania, mozna spodziewacé sie, ze dyspersja ta jest zwiazana z ruchem dziur w tych zwiazkach.
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w tychze zwiazkach (zwane rowniez wzbudzeniami dd) z reguly sa uwazane za czysto lokalne, por. [97].

Okazuje sie, ze orbitony moga zosta¢ zaobserwowane w innej klasie kwazi-2D tlenkéw metali przej$ciowych: rodzinie
kwazi-2D tlenkéw irydu, reprezentowanej przez SroIrQOy4 i BaglrOy,'? majacej doéé podobng strukture krystalicz-
ng oraz elektronowa (przynajmniej na poziomie obliczei DFT) jak kwazi-2D tlenki miedzi [98,99]. Co prawda
pojedynczy jon Ir*t w tym zwigzku posiada konfiguracje elektronowa 5d°, to okazuje sie, ze pole krystaliczne
oraz stosunkowo silne oddzialywanie spin-orbita £ powtoki 5d irydu (ok. 0.4 €V, por. [100]) znaczaco upraszczaja
problem. W jezyku dziurowym otrzymujemy bowiem, ze jon irydu posiada pojedyncza dziure w podwojnie zdege-
nerowanym stanie podstawowym z efektywnym catkowitym momentem pedu j = 1/2 [j =1 + s gdzie | =1 jest
(efektywnym) orbitalnym momentem pedu podpowloki to,, a s = 1/2 jest spinowym momentem pedu pojedyn-
czej dziury]. Silne oddzialywanie pochodzenia kulombowskiego lokalizuje dziury na jonach irydu, prowadzac do
stanu podstawowego bedacego izolatorem Motta (typu Motta-Hubbarda) oraz do niskoenergetycznej fizyki opisy-
wanej efektywnymi oddzialywaniami pomiedzy spin-orbitalami j = 1/2. Te ostatnie biora swoj poczatek przede
wszystkim w procesach nadwymiany pomiedzy dziurami zlokalizowanymi na sasiednich jonach irydu. Co ciekawe,
procesy te prowadza do oddzialywania pomiedzy spin-orbitalami j = 1/2 typu Heisenberga [101]. W konsekwencji
stan podstawowy wykazuje wlasciwosci magnetyczne: jest to antyferromagnetyczny porzadek uformowany przez
spin-orbitale j = 1/2 z alternujacymi rzutami catkowitego momentu pedu j, na sieci kwadratowej (por. rys. 8).
Niskoenergetyczne stany wzbudzone maja liczbe kwantowsa j. = 1 i wykazuja charakter kolektywny — zeby pokazaé
ich bardzo bliskie ,pokrewienistwo” ze wzbudzeniami znanymi z 2D spinowego modelu Heisenberga S = 1/2, sa
one nazywane ,magnonami j = 1/2”. Dyspersja tychze magnonow zostala zaobserwowana w SroIrO4 przy pomocy
eksperymentu RIXS [102] i moze by¢ dobrze opisana przy uzyciu liniowych fal spinowych. Lacznie widac¢ zatem
pelna jako$ciowa zgodnos$é niskoenergetycznej fizyki tlenkow irydu z jej odpowiednikiem w tlenkach miedzi.

Niskoenergetyczne stany wzbudzone na jonie irydu, majace energie wieksza niz stany opisane liczba kwantowa
j = 1/2 (tzn. znajdujace sie powyzej uporzadkowanego stanu AF oraz magnonow), przypominaja wzbudzenia
orbitalne w tlenkach miedzi. Faktycznie na pojedynczym jonie irydu istnieja cztery stany opisane liczba kwantowa
j = 3/2, ktore sa oddalone energetycznie od stanéow z j = 1/2 o przerwe 3£/2, gdzie £ to oddziatywanie spin-orbita.
Te stany moga zosta¢ nazwane dla uproszczenia orbitalami j = 3/2. Ponadto na skutek proceséw nadwymiany
istniejacych w tym uktadzie, dziura znajdujaca sie we wzbudzonym orbitalu o j = 3/2 moze zamieni¢ si¢ miejscami
z dziura znajdujaca sie w spin-orbitalu j = 1/2 na sasiednim irydzie. W konsekwencji wzbudzenia orbitalne z
j = 3/2 moga stac sie kolektywnymi wzbudzeniami. Ponadto, jako, ze powyzsze procesy wymienne maja miejsce
w antyferromagnetyku, ruch takiego wzbudzenia powoduje powstawanie defektow w antyferromagnetyku i silne
sprzezenie z magnonami j = 1/2 — tak jak moznaby sie tego spodziewaé¢ z mapowania powyzszego problemu na
efektywny problem ¢—J, por. rys. 8(a). Warto zaznaczy¢, ze w literaturze wzbudzenie kolektywne z j = 3/2 w tym
ukladzie jest czesto nazywane ,ekscytonem” (por. [100,102] oraz [H8]), tym niemniej powyzsza analiza sugeruje,
ze nic nie stoi na przeszkodzie by nazwaé je ,orbitonem z j = 3/2”.

Ta interesujaca, ale do$¢ skomplikowana fizyka kwazi-2D tlenkow irydu, prawdopodobnie nie bytaby tak ciekawym
obiektem badaii, gdyby nie to, ze moze zosta¢ ona zaobserwowana w eksperymencie RIXS. Faktycznie widmo RIXS
dla krawedzi L3 irydu w SroIrO4 [100,102] sklada sie z dosé skomplikowanego spektrum wzbudzen orbitalnych j =
3/2, por. rys. 3 w [100] — tym niemniej dobrze widoczna jest silna dyspersja kwaziczastki jak i dos¢ duze kontinuum
niekoherentnych wzbudzen. Spektrum to jest dos¢ dobrze opisane przez model spinowo-orbitalny, zawierajacy
spinowo-orbitalne procesy wymienne i rozwiazany przy pomocy mapowana na efektywny model t—J, tak jak to
zostalo powyzej opisane [100,102]. Jedyna roznica pomiedzy teoria a dos§wiadczeniem jest zwiazana z niewyjasniona
galezia dyspersyjna majaca minimum dla pedu T' i obserwowana w widmie RIXS, por. rys. 3(a) oraz 4(b) w. [100].
Glownym zadaniem pracy [H8| bylo wyjasnienie tej dyspersji. W zwiazku z tym ponizej krotko pokazujemy jak
wyprowadzi¢ i rozwiaza¢ model, zawierajacy propagacje orbitonu j = 3/2 poprzez efekt Jahna-Tellera:

e Zaczynamy od zapisania hamiltonianu efektu Jahna-Tellera dla elektronéw w orbitalach t3,. W tym przypad-
ku, na skutek oddzialywania elektron-fonon, operatory orbitalnego momentu pedu 1 sprzegaja sie zaréwno
do tetragonalnych modéw fononowych Q2 and Q3 (tzw. mody e4) jak i trigonalnych modéw fononowych
Q4, Qs oraz Q¢ (mody tag). Po wycaltkowaniu fononéw, oddzialywanie Jahna-Tellera wyrazone przy pomocy
(efektywnego) orbitalnego momentu pedu 1 [12] wynosi:

=V S| - 3] |67 = 3]+ v X [0 - @] (@) - @)+ nv S [+
(1.3) (i.J) (i.J)
(0 + 1) + } (16)

gdzie V (kV) to skala energetyczna oddzialywania Jahna-Tellera na skutek sprz¢zenia z fononami to, (eg).
Ponizej przyjmujemy, ze £ = 0.1, poniewaz stala sprzezenia do fononéw ta, jest z reguly znaczgco mniej-

10Dla odréznienia od tlenkéw irydu z plaszczyznami o strukturze plastra miodu, sa one czesto nazywane irydatami ,2-1-4”.
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sza. Natomiast generalnie nie jest znana warto$¢ oddzialywania Jahna-Tellera w SrolrO4 — zatem V' bedzie
swobodnym parametrem, a jego warto$¢ poznamy z dopasowania do danych eksperymentalnych [HS].

e Ze wzgledu na silne sprzezenie spin-orbita wystepujace w tym ukladzie, wygodnie jest wyrazi¢ oddziatywanie
Jahna-Tellera H ;T przy pomocy stanéw wlasnych operatora catkowitego momentu pedu j =1+ s, por. [HS].
Wyrazy otrzymanego hamiltonianu mozna pogrupowaé na trzy oddzielne klasy

Hyr=Hyr(1/2,1/2)+Hs1(3/2,1/2)+H1(3/2,3/2), (17)

gdzie pierwsze wyrazy Hyr(1/2,1/2) oznaczaja oddzialywanie Jahna-Tellera pomiedzy catkowitymi momenta-
mi pedu j = 1/2, wyrazy Hyr(3/2,1/2) sa odpowiedzialne za oddzialywanie pomiedzy catkowitym momentem
pedu j = 1/2 oraz j = 3/2, natomiast wyrazy H;1(3/2,3/2) wyrazaja oddzialywanie pomiedzy dwoma cal-
kowitymi momentami pedu j = 3/2. Okazuje sie, ze wyrazy pierwszego typu znikaja calkowicie, co jest dobrze
znana sytuacja pokazujaca, ze w przypadku silnego oddzialywania spin-orbita oddzialywanie Jahna-Tellera
znika dla stanu podstawowego [12]. Rownoczesnie wyraz H;r(3/2,3/2) daje istotny wklad jedynie wtedy gdy
istnieje duza liczba wzbudzonych stanéw j = 3/2 — zatem w granicy duzego £, zerowej temperatury oraz
pojedynczego wzbudzenia j = 3/2 moze zostaé¢ zaniedbany. W zwiazku z tym dla dalszej analizy, dotyczacej
problemu pojedynczego wzbudzenia j = 3/2, istotne sa tylko wyrazy Hyr(3/2,1/2).

e Ostatecznie, tak jak w poprzednich rozdzialach, jestesmy przede wszystkim zainteresowani obliczeniem funkcji
spektralnej dla pojedynczego wzbudzenia orbitalnego j = 3/2 (|xx,;.), gdzie j, = £3/2,£1/2), dodanego do
AF stanu podstawowego z j = 1/2 (|0)), oraz propagacja mozliwa poprzez efekt Jahn-Tellera [dany hamiltonia-
nem Hjr(3/2,1/2)] oraz procesy nadwymiany [dane hamiltonianem wyrazonym ezxplicite w pracach [100,102]

(HsE)l,
! T
w— Hyr(3/2,1/2) — Hsp + 10 <3

1
O(k,w) = — lim STr;. (0.

7T n—0

0>. (18)

e By zrealizowaé ten cel, mapujemy powyzszy problem wprost na tzw. problem polaronu spinowego [63]. Warto
zaznaczy¢, iz mapowanie to, choé inspirowane mapowaniem przedstawionym w rozdz. III jest nieco inne: (i)
z jednej strony, jest ono tylko wazne w przypadku istnienia porzadku dalekozasiegowego; (ii) z drugiej strony,
umozliwia ono wziecie pod uwage zmiany liczby kwantowej j, orbitonu podczas propagacji. W konsekwencji
otrzymujemy hamiltonian Jahna-Tellera wyrazony w nastepujacy sposéb

Hor(3/2,1/2) = S B v + 3 (Mgggbgquaq n h.c.), (19)
k k,q

gdzie )QL jest wektorem zlozonym z czterech operatorow kreujacych wzbudzenie orbitalne j = 3/2 o jednej z

czterech mozliwych wartosci liczby kwantowej j., natomiast a, kreuje magnon o pedzie q. Dokladne wyrazenie
na poszczego6lne cztony hamiltonianu, zawierajace swobodne przeskoki wzbudzenia orbitalnego j = 3/2 (EﬂT)
jak rowniez oddzialywanie pomiedzy wzbudzeniem orbitalnym j = 3/2 a magnonami (Mlgz), sa dane w pracy
[H8]. Tam tez mozna znalez¢ wyrazenie na Hgg.

e Na koniec orbitalna funkcja spektralna (18) jest wyliczona uzywajac, adekwatnego w tym przypadku, samo-
zgodnego przyblizenia Borna [63].

Orbitalna funkcja spektralna, obliczona przy uzyciu modelu zawierajacego zaréwno procesy nadwymiany jak i
efekt Jahna-Tellera, dobrze opisuje eksperymentalne spektrum RIXS z prac [100, 102], por. rys. 2 of [H8]. W
szczegolnosci efekt Jahna-Tellera wyjasnia powstanie dodatkowej galezi dyspersji z minimum w punkcie I'.

Na koniec warto zastanowi¢ si¢ nad nastepujacym problemem: czy efekt Jahna-Tellera moze prowadzi¢ do jako-
Sciowo innego typu propagacji orbitonu j = 3/2 niz oddzialywania nadwymiany? Okazuje sie, ze odpowiedZ na
to pytanie jest twierdzaca. Roznica ta jest dobrze widoczna, gdy przyjrzymy sie przeskokowi wzbudzenia orbital-
nego pomiedzy najblizszymi sasiadami poprzez nadwymiane oraz efekt Jahna-Tellera, por. rys. 8. W przypadku
nadwymiany wzbudzenie orbitalne j = 3/2 ,zamienia sie” miejscami ze spin-orbitalem j = 1/2 w taki sposob,
ze liczba kwantowa j, zaréwno wzbudzenia jak i spin-orbitalu w stanie podstawowym jest zachowana. W stanie
podstawowym z porzadkiem AF, gdzie najblizsi sasiedzi posiadaja przeciwne znaki j,, prowadzi to do kreacji
defektow magnetycznych (magnonéw j = 1/2) przez poruszajacy sie orbiton j = 3/2, por. rys. 8(a). Zupelnie
inna sytuacja moze mieé¢ miejsce w przypadku efektu Jahna-Tellera: wzbudzenie orbitalne j = 3/2 oraz j = 1/2
moga zmieni¢ swoje liczby kwantowe j, podczas procesu wymiany. Pozwala to na propagacje orbitonu j = 3/2
bez kreowania defektow w antyferromagnetyku — co prowadzi do swobodnej propagacji, por. rys. 8(b). Zrodlem
tego odmiennego charakteru tych dwoch procesow jest to, ze energia kinetyczna elektronow (istotna dla procesow
nadwymiany) zachowuje liczbe kwantowa j, natomiast efekt Jahna-Tellera, ,czujacy” tylko orbitalny moment pedu
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Rysunek 8: Propagacja orbitonu j = % w antyferromagnetyku j = % ukladu opisujacego SryIrOy (a)
Schematyczny rysunek pokazujacy propagacje typu polaronowego (na skutek oddziatywania Jahna-Tellera lub procesow
nadwymiany): orbiton j = % z liczba kwantowa j, = —% (lewy panel) nie zmienia swojej liczby kwantowej j, podczas
przeskokow do najblizszych sasiadow ($rodkowy lub prawy panel) i w zwiazku z tym magnony j = % (zaznaczone jako
male sprezyny na rysunku) sa kreowane podczas kazdorazowego przeskoku wzbudzenia orbitalnego (Srodkowe i prawe
panele). (b) Schematyczny rysunek pokazujacy swobodng propagacje (tylko na skutek oddzialywania Jahna-Tellera):
orbiton j = % z liczbg kwantowa j, = —% (lewy panel) przeskakujac do najblizszego sasiada zmienia swoja liczbe
kwantowa na j, = % (srodkowy panel). W zwiazku z tym magnony j = % nie sg kreowane w tym uktadzie (srodkowe i

prawe panele). [Panele oraz podpis zaadoptowane z rys. 4 pracy [H8|]

i nieczuly na fazy orbitali, pozwala na wymiane liczby kwantowej j. pomiedzy wzbudzeniem orbitalnym j = 3/2
a spin-orbitalem j = 1/2 znajdujacym sie w stanie podstawowym.

IX. Podsumowanie i nowe perspektywy dla fizyki ,,orbitalnej”’

Niniejszy opis cyklu prac dotyczy problemy propagacji kolektywnego wzbudzenia orbitalnego (orbitonu) w kilku
ukladach zawierajacych silnie skorelowane elektrony. Aczkolwiek uktady te znaczgco roznig sie od siebie to maja
one jedna wyrozniajaca ceche wspolng — posiadaja one antyferromagnetyczny (AF) stan podstawowy. Od strony
teoretycznej, najbardziej istotny wynik dotyczy mozliwosci zmapowania problemu propagacji pojedynczego orbitonu
w takim uktadzie spinowo-orbitalnym na problem pojedynczej dziury w efektywnym, niedomieszkowanym, modelu
t—J [H1]. Wydaje sie, ze powyzszy wynik stal sie inspiracja dla kilku pozniejszych prac, dotyczacych problemu tzw.
separacji spinowo-orbitalnej [103-105] (jak rowniez [H6-HT]) i pomogl zrozumieé¢ wyniki doswiadczalne, pokazuja-
ce znaczaca dyspersje orbitonéw w eksperymentach rezonansowego nieelastycznego rozpraszania promieniowania
rentgenowskiego (resonant inelastic a-ray scattering, RIXS). Modele opisujace te eksperymenty, w duzej mierze na
poziomie ilo§ciowym, dotyczyly: kwazi-1D tlenku miedzi [H2, H4|, tlenku miedzi z uktadem tzw. drabin [H5|, oraz
kwazi-2D tlenku irydu [100,102] (jak rowniez [H8]). Warto zaznaczyé, ze powyzsze badania, stanowily nie tylko
probe dobrego ,zamodelowania” do$wiadczenia, ale rowniez, niejako przy okazji, pozwolily na lepsze zrozumienie
teorii dotyczacej propagacji orbitonéw — np.: roli réznych proceséw nadwymiany pozwalajacych na realistyczny
opis ruchu orbitonu w tlenku miedzi [H2, H4], ,trwalosci” (robustness) separacji spinowo-orbitalnej [H5]|, czy tez
roli procesow Jahna-Tellera w propagacji orbitonow [H8|.

Co wydaje sie by¢ najciekawszym problemem badawczym w nadchodzacych latach? Prawdopodobnie najbardziej
oczywisty problem, ktory wynika bezposrednio z badan przedstawionych w tej pracy, dotyczy obserwacji orbi-
tonu w kwazi-2D tlenkach miedzi. Tak jak to zostalo juz podkreslone, jak dotad wszystkie eksperymenty RIXS
przeprowadzone dla tlenkéw miedzi sugeruja, ze wzbudzenia orbitalne maja charakter czysto lokalny i nie ma
(doswiadczalnych) powodéw by uznaé je za wzbudzenia kolektywne. Uwaza sie (por. rowniez proste obliczenia
przeprowadzone w pracy [H3]), ze taka sytuacja ma miejsce z uwagi na zbyt mala rozdzielczosé¢ eksperymentow
RIXS. Szczesliwie, nowo zainastalowana linia badawcza (ID-32 beamline) w European Synchrotron Radiation Fa-
cility (ESRF), ktora jak dotad zostala m.in. uzyta do zaobserwowania z niebywala precyzja dyspersji magnonow
w szeregu tlenkéw miedzi [9], powinna byé zdolna do pomiaru widma wbudzeni orbitalnych z duzo wieksza roz-
dzielczoscig. Faktycznie, nieformalne rozmowy przeprowadzone przez autora niniejszego opracowania z kilkoma
grupami badawczymi zajmujacymi sie RIXS, sugeruja, ze w najblizszej przysztosci planowane sa doswiadczenia
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RIXS, dedykowane temu problemowi.

Kolejny otwarty problem jest zdecydowanie bardziej teoretyczny — dotyczy on lepszego zrozumienia roli jaka odgry-
wa oddziatywanie elektron-fonon w propagacji orbitonu. Na przyklad, zobaczywszy jak wazna role moze odgrywac
efekt Jahna-Tellera w propagacji orbitonu w kwazi-2D tlenkach irydu, mozna si¢ zastanawia¢ dlaczego oddzialy-
wanie elektron-fonon nie zostalo wlaczone do opisanych powyzej badan dotyczacych propagacji orbitonu np. w
kwazi-1D tlenkach miedzi. To pytanie jest tym bardziej istotne, gdy wezmie sie pod uwage fakt, ze efekt Jahna-
Tellera odgrywa bardzo istotna role w stabilizacji porzadku orbitalnego w wielu, bardzo dobrze znanych, uktadach
z degeneracja orbitalng — takich jak wymienione we wstepie zwiazki KCuF3 czy tez LaMnOg [12,15].

Wydaje sie, ze w tym momencie nie istnieje w pelni satysfakcjonujaca odpowiedz na postawiony powyzej problem.
Powyzszy paradoks mozna czesciowo sprobowaé zrozumieé uzywajac nastepujacego rozumowania: Efekt Jahna-
Tellera okazal sie istotny dla kwazi-2D tlenkow irydu, gdyz pozwolil on na otwarcie nowego (jakosciowo) kanatu
propagacji, pozwalajacego na przeskoki pomiedzy najblizszymi sasiadami bez kreacji defektéw magnetycznych.
Z drugiej strony, w przypadku kwazi-1D tlenkow miedzi (w tym o strukturze kwazi-drabinowej) orbiton moze
poruszac sie w miare swobodnie — na skutek separacji spinowo-orbitalnej. W zwiazku z tym, otwarcie dodatkowego
kanatu, pozwalajacego na swobodng propagacje orbitonu nie jest tak istotne w uktadach kwazi-1D jak w uktadach
2D. Dlatego tez, prawdopodobnie, zaniedbanie efektu Jahna-Tellera podczas badania propagacji orbitonu w kwazi-
1D tlenkach miedzi moze by¢ (jakosciowo) poprawne. Na koniec warto podkresli¢, ze nalezaloby rowniez poréwnaé
podejscie przedstawione w niniejszej pracy z wynikami sugerujacymi, ze efekt Jahna-Tellera odgrywa destruktywna
role w propagacji orbitonu [106-108|. Takie badanie pozwoliloby ostatencznie ustali¢ w jakich okolicznosciach efekt
Jahna-Tellera moze faktycznie byé¢ odpowiedzialny za propagacje orbitonu.
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5 Omowienie pozostalych osiagnie¢ naukowo-badawczych (artystycznych).

7 wyjatkiem punktéw (a) i (b) wymienionych ponizej, moje badania dotyczace uktadéw z silnie skorelowanymi elek-
tronami koncentrowaly sie wokol nastepujacych zagadnien: (i) analizy wzbudzen kolektywnych w silnie skorelowanych
uktadach i ich obserwacji w eksperymentach rezonansowego nieelastycznego rozpraszania promieni rentgenowskich,
tzw. RIXS [artykly [H1-H8| wymienione w czesci 4 (c) oraz punkty (d-f) i (h) ponizej|, (ii) analizy wzbudzen poje-
dynczych czastek w ww. uktadach i ich obserwacja w eksperymentach z katowo-rozdzielcza fotoemisja, tzw. ARPES
[punkty (c) i (g) ponizej|. Naturalnie te dwie klasy problemoéw sa $cisle ze soba powiazane — na przyklad na skutek
wspomnianego w czesci 4 (¢) ,mapowania” problemu orbitonu na problem opisywany efektywnym modelem ¢—J lub ze
wzgledu na wystepowanie tych samych mechanizméw fizycznych (takich jak na przyktad wspomniane ponizej ,procesy
trojweztowe”).

(a) Wspotistnienie metalu i fazy magnetycznej w domieszkowanych tlenkach wanadu [podstawa pracy magisterskiej|:

[al] K. Wohlfeld, A. M. Oles, 2006, ,Double exchange model in cubic vanadates”, Physica Status Solidi (b),
9243, 142.

[a2] K. Wohlfeld, 2006, ,Double exchange model for correlated electrons in systems with to, orbital degeneracy”,
ATP Conf. Proc., 846, 295.

Domieszkowane tlenki wanadu o strukturze kubicznej, takie jak np. La 1_, Sr , VO 3, stanowia rzadki przyktad
metalu wykazujacego faze antyferromagnetyczna — jest to tzw. porzadek antyferromagnetyczny typu C (C -AF)
dla z ~ 0.2 domieszkowania strontem. Aby wyjasni¢ te koegzystencje, w pracach [al-a2] zaadoptowaliSémy tzw.
model ,podwojnej wymiany” do przypadku uktadu ze zdegenerowanymi orbitalami z podpowloki t2,. Model ten
traktuje zlokalizowane elektrony w orbitalach 3d,, jako klasyczne spiny S = 1/2, ktére oddziatujg przez wymiang
Hunda (Jg) z elektronami znajdujacymi sie w zdegenerowanych orbitalach 3d,, i 3d,.. Wykorzystujac metode
sredniego pola, pokazaliSmy w [al], Ze, ze wzgledu na wzgledna stabo$é mechanizmu podwojnej wymiany, AF
faza metaliczna faktycznie moze by¢ stabilna dla realistycznych parametréw modelu. Warto zaznaczy¢, ze proste
przyblizenie typu Hartee-Focka okazalo sie niewystarczajace do uzyskania poprawnego rozwigzania ww. modelu
[a2]. Oznacza to, ze wiez zwiazany z zakazem podwojnych obsadzeri, ktory jest nieodtacznie obecny w badanym
modelu, musiat zostaé¢ ,potraktowany” przynajmniej na poziomie przyblizenia typu Gutzwillera.

Co ciekawe, powyzsze rezultaty sa wyraznie rézne od bardziej znanych wynikéw dla domieszkowanych tlenkow
manganu (manganitow). W tamtym przypadku mechanizm podwéjnej wymiany, za posrednictwem elektronow
znajdujacych sie¢ w zdegenerowanych orbitalach ey, moégt stabilizowa¢ jednorodny porzadek ferromagnetyczny w
manganitach. Tak rézne wtasciwosci tych dwoch modeli wynikaja z réznych symetrii calek przeskoku dla orbitali
z podpowloki to, (w przypadku tlenkéw wanadu) oraz e, (w przypadku manganitow).

(b) Fala gestosci tadunku w Sry4—,Ca,Cug4Oy1 [czesé pracy doktorskiej (czesciowo ukoriczone po obronie doktoratu)|:

[b1] K. Wohlfeld, A. M. Oles, G. A. Sawatzky, 2007, ,Origin of charge density wave in the coupled spin ladders
of Sr14—,Ca,;Cuz4041”, Physical Review B, 75, 180501(R).

[b2] K. Wohlfeld, A. M. Oles, G. A. Sawatzky, 2007, ,Charge density wave in the spin ladder of Sr14_,Ca,Cugs 041",
Physica C, 460, 1043.

[b3] K. Wohlfeld, 2007, “Doped Spin Ladder: Zhang-Rice Singlets or Rung-centred Holes?”, AIP Conf. Proc.,
918, 337.

[b4] K. Wohlfeld, A. M. Oles, G. A. Sawatzky, 2010, ,Charge density wave in Sri4—, Ca,Cus4041”, Physica
Status Solidi (b), 247, 668.

[b5] K. Wohlfeld, A. M. Oles, G. A. Sawatzky, 2010, ,t—J model of coupled CuzO5 ladders in Srq4—,Ca,; Cuz4041”,
Physical Review B, 81, 214522.

W powyzszych artykutach staraliSmy sie zrozumieé zrodto fali gestosci ladunku (charge density wave, CDW) zaob-
serwowanej eksperymentalnie w domieszkowanych tlenkach miedzi o strukturze tzw. drabiny — Sri4_, Ca;Cug404;.
Co ciekawe w ww. zwiazkach stabilizuje sie jedynie fala gestosci tadunku o nieparzystym okresie (3 lub 5, w za-
leznosci od poziomu domieszkowania wapnem, z). Natomiast CDW o okresie 2 lub 4, ktore zostalo teoretycznie
przewidziane przez model t—J dla drabin, zdaje sie byé¢ nieobserowowane w doswiaczeniu. Celem niniejszych prac
bylto pogodzenie tej oczywistej niezgodnosci pomiedzy teoria a doswiadczeniem.

W pracach [b1-b3| sformutowalismy model typu ,charge transfer” dla drabin sktadajacych sie ze szczebli (stanowia-
cych komorki elementarne w modelu) posiadajacych dwa atomy miedzi i pie¢ atoméw tlenu. W [b1] wzielismy pod
uwage jedynie taka pojedyncza drabine i rozwigzaliémy na niej model typu ,charge transfer” uzywajac przyblizenia
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(c)

Hartree-Focka. Okazalo sie, ze w takim przypadku stan podstawowy moze posiadaé fale gestosci tadunku o okresie
3, 4 lub 5 (wybor okresu zalezy od poziomu domieszkowania). Najciekawszym wynikiem bylo jednak pokazanie,
ze wlaczenie oddzialywania pomiedzy tadunkami znajdujacymi sie na tych samych atomach tlenu, ale w dwoch
sasiadujacych ze soba drabinach, destabilizuje CDW o okresie 4. Z kolei w artykutach [b2-b3] przedyskutowalismy
szczegOlowiej problem lokalnego rozkladu tadunku tworzacego fale gestosci tadunku: prace te potwierdzity przy-
puszczenia, ze rowniez w tych ukladach singlety Zhanga-Rice’a sa stabilne, natomiast inne mozliwe konfiguracje
przestrzenne dodanych dziur (takie jak np. lokalizacja dziur na tlenach w srodku miedziowo-tlenowych szczebli)
nie sa korzystne energetycznie. Wszystkie te wyniki sa zgodne z doswiadczeniem, w szczego6lnosci z rezonansows,
absorpcja promieniowania rentgenowskiego wykonana dla zwiazku Sri4_, Ca,;Cug404;.

Zacheceni powyzszymi wynikami dla modelu typu ,charge transfer”, w kolejnych pracach, [b4-b5], zadalismy pytanie
co nalezaloby zmieni¢ w modelu t—J tak by réwniez on byl w stanie opisa¢ obserwowana w Sr14_, Ca,Cu404; fale
gestosci tadunku o nieparzystym okresie. Okazalo sie, ze, w tym celu, model t—J dla pojedynczej drabiny powinien
zosta¢ wzbogacony o wyraz odpowiadajacy za odpychanie pomiedzy dziurami znajdujacymi sie na dwoch najblizej
siebie lezacych weztach w dwoch sasiadujacych drabinach. (Warto zaznaczy¢, ze takie oddzialywanie nie zostalto
dodane ad-hoc do modelu, lecz zostalo wyprowadzone w rachunku perturbacyjnym z oryginalnego modelu typu
,charge transfer”.) Numeryczne rozwiazanie takiego modelu (w przyblizeniu §redniego pola), najpierw dla dwoch
sasiadujacych drabin [b4] a nastepnie dla ptaszczyzny sktadajacej sie z rownolegle utozonych drabin [b5], faktycznie
pozwolilo na uzyskanie stanu podstawowego domieszkowanego modelu z fala gestosci tadunku o nieparzystym
okresie.

Wilasnosci polaronoéw orbitalnych i spinowo-orbitalnych [cze$é pracy doktorskiej]:

[c1] M. Daghofer, K. Wohlfeld, A. M. Oles, E. Arrigoni, P. Horsch, 2008, ,Absence of hole confinement in
transition metal oxides with orbital degeneracy”, Physical Review Letters, 100, 066403.

[c2] K. Wohlfeld, M. Daghofer, A. M. Oles, P. Horsch, 2008, ,Spectral properties of orbital polarons in Mott
insulators”, Physical Review B, 78, 214423.

[c3] K. Wohlfeld, 2008, ,Polaron in the t-J models with three-site terms: the SU(2) and the Ising cases”, AIP
Conf. Proc., 1014, 265.

[c4] K. Wohlfeld, A. M. Oles, M. Daghofer, P. Horsch, 2009, ,Reiter’s wavefunction applied to a toq4 orbital ¢—J
model”, Acta Physica Polonica A, 115, 110.

[c5] K. Wohlfeld, A. M. Oles, P. Horsch, 2009, ,Orbitally induced string formation in the spin-orbital polarons”,
Physical Review B, 79, 224433.

[c6] K. Wohlfeld, 2009, ,Spin, orbital, and spin-orbital polarons in transition metal oxides”, AIP Conf. Proc.,
1162, 220.

Zrozumienie zachowania silnie skorelowanych elektronéw podczas domieszkowania uktadu o wspétmiernej liczbie
tadunkow (tzn. izolatora Motta), stanowi jedno z glownych zagadnieni wspolczesnej materii skondensowanej. W
szczeg6lnosci dotyczy to problemu przejscia metal-izolator Motta obserwowanego w domieszkowanych tlenkach
miedzi i stanowiacego kluczowa czesc niezrozumialej jak dotad fizyki nadprzewodnikéw wysokotemperaturowych.

7 reguly uwaza sie, ze stosunkowo ,najprostszy” domieszkowany izolator Motta mozna osiagnac w nieco szczegdl-
nym przypadku izolatora Motta o wspolmiernej z siecig liczbie elektronow i z jedna (pojedyncza) dodang dziurg
(badz elektronem). Co ciekawe, od strony doswiadczalnej, ten, zdawac¢ by sie moglo raczej patologiczny przy-
padek, dos¢ dobrze odpowiada eksperymentom fotoemisyjnym (jak np. ARPES) wykonywanym na izolatorach
Motta. Gloéwng zaleta badan nad takimi problemami jest to, ze, w przeciwieristwie do wielu innych probleméw
silnie skorelowanych uktadéw, moga one byé¢ rozwiagzane stosunkowo tatwo. Na przyktad, w przypadku kwazi-
dwuwymiarowych (kwazi-2D) tlenkéw miedzi, doé dobrze opisywanych modelem ¢—J, taki problem redukuje sie
do przypadku polaronu spinowego, tzn. dziury poruszajacej sie dzieki ,,ubraniu” w kolektywne wzbudzenia spinéw
(magnony). [Warto przypomnieé, ze problem ten zostal juz krotko poruszony w Rozdz. IV sekeji 4(c)]

W artykutach [c1-c6] probowaliémy zrozumieé w jaki spos6b powyzszy problem polaronu spinowego jest modyfi-
kowany, gdy: (i) spinowe stopnie swobody sa wycatkowane, ale orbitalne stopnie swobody sa wlaczone do modelu
oraz (ii) zaréwno spinowe jak i orbitalne stopnie swobody problemu sa istotne. Jesli chodzi o pierwszy problem, to
pokazaliSmy w [c1-c3|, ze pojedyczna dziura dodana do modelu ze zlokalizowanymi orbitalami t,;, ma bardzo ogra-
niczone mozliwosci poruszania — jedynie tzw. procesy tréojweztowe pozwalaja na jej koherentny ruch i tym samym
jest ona jeszcze bardziej ,zlokalizowana” niz w przypadku opisanego powyzej problemu czysto spinowego. Podczas
gdy w pracy [cl] zaproponowaliémy powyzszy problem i zarysowaliSmy jego rozwiazanie uzywajac samozgodnego
przyblizenia Borna (self-consistent Born approzimation, SCBA) oraz klastrowego przyblizenia wariacyjnego (varia-
tional cluster approzimation, VCA), w kolejnych pracach [c2-c4| problem ten zostal zbadany znacznie dokladniej:
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(d)

(e)

m.in. poréwnaliémy ww. problem do rozwiazan innych (prostszych) modeli [¢2-¢3] jak réwniez zbadalismy funkcje
falowa dla pojedynczej dziury w antyferromagnetyku [c4].

Nieco inny problem byl dyskutowany w pracach [c¢5-c6], w ktorych to, poza orbitalami, réwniez wzielisSmy pod
uwage spinowe stopnie swobody. Uzywajac SCBA, uzyskaliSmy dos¢ zaskakujacy wynik: réwniez w tym modelu,
pomimo silnych fluktuacji spinowych, pojedyncza dziura ma bardzo ograniczong mozliwosc poruszania sie. Oznacza
to, ze, przynajmniej jakosciowo, polaron spinowo-orbitalny ma podobne wtasnosci jak polaron orbitalny.

Teoria rezonansowego nieelastycznego rozpraszania promieni rentgenowskich (resonant inelastic z-ray scattering,
RIXS) [badania niewchodzace w sktad doktoratu]:

[d1] P. Marra, K. Wohlfeld, J. van den Brink, 2012, ,Unravelling orbital correlations with magnetic resonant
inelastic x-ray scattering”, Physical Review Letters, 109, 117401.

[d2] P. Marra, S. Sykora, K. Wohlfeld, J. van den Brink, 2013, , Resonant Inelastic X-Ray Scattering as a Probe
of the Phase and Excitations of the Order Parameter of Superconductors”, Physical Review Letters, 110,
117005.

[d3] T. P. Devereaux, A. M. Shvaika, K. Wu, K. Wohlfeld, C. J. Jia, Y. Wang, B. Moritz, L. Chaix, W.-S. Lee,
Z.-X. Shen, G. Ghiringhelli, L. Braicovich, 2016, ,Directly characterizing the relative strength and momentum
dependence of electron-phonon coupling using resonant inelastic x-ray scattering”, Physical Review X, 6,
041019.

[d4] C. J. Jia*, K. Wohlfeld*, Y. Wang, B. Moritz, T. P. Devereaux, 2016, ,,Using RIXS to uncover elementary
charge and spin excitations in correlated materials”, Physical Review X, 6, 021020. [*Autorzy wniesli
poréwnywalny wklad do niniejszej pracy]

W wyniku znaczacej poprawy rozdzielczosci linii badawczych (beamlines) uzywanych w eksperymentach RIXS,
jaka miata miejsce w wielu synchrotronach na calym swiecie na przestrzeni ostatnich 10 lat, mozna méwié o tzw.
sepoce renesansu” w badaniach przy uzyciu RIXS. Glowna zaleta doswiadczenn RIXS jest ich pedowa rozdzielczo$é
jak rowniez to, ze pozwalaja na bezposrednie badanie z fizyki jonéw metali przejsciowych (atomowa czulosé”). W
zwigzku z tym RIXS jest doskonala sonda kolektywnych wzbudzeni wystepujacych w tlenkach metali przej$ciowych.
Jednakze doktadne zrozumienie i obliczenie przekroju czynnego RIXS oraz powiazanie go z dwuczastkowymi funk-
cjami Greena zwigzanymi z poszczegolnymi kolektywnymi wzbudzeniami nie stanowi prostego zadania. Trudnosé
ta jest przede wszystkim zwigzana z tym, ze RIXS jest sonda rezonansows i rzeczywiste obliczenie przekroju RIXS
powinno uwzgledniaé¢ dynamike tak zwanego stanu posredniego RIXS.

Pierwsze trzy artykuly wymienione powyzej [d1-d3] omawiaja nastepujace zagadnienie: zaktadajac, ze, dos¢ silne,
ale generalnie szeroko akceptowane, przyblizenie pozwalajace na skuteczne obliczenie RIXS (tzw. fast collision
approximation, FCA) jest poprawne, probujemy zrozumieé¢ co RIXS tak naprawde mierzy w trzech réznych, nie-
trywialnych, ukladach. Artykut [d1] pokazuje jak wygladaja widma RIXS dla uktadéw nie tylko z magnetycznym,
ale tez z orbitalnym, porzadkiem dalekozasiegowym. Okazuje sie, ze, inaczej niz to ma miejsce w nieelastycznym
rozpraszaniu neutronéw, magnetyczne widma RIXS ukladow z alternujacym porzadkiem orbitalnym posiadaja
dodatkowa galaz wzbudzeri magnetycznych, wynikajaca z podwojenia komorki elementarnej. Z kolei w artykule
[d2] udowodniono, ze, z powodu tego, iz przekroj czynny RIXS, obliczony przy pomocy FCA, zawiera ladunkowy
dynamiczny czynnik strukturalny, przerwa nadprzewodzaca powinna by¢ widoczna w widmie RIXS wykonanym
dla uktadu nadprzewodzacego. W koricu, w artykule [d3] pokazano, ze z uwagi na skoriczong wartosé oddziatywa-
nia elektron-fonon, RIXS jest posrednio czute na wzbudzenia fononowe. W rzeczywistosci, RIXS moze nawet by¢
uznane jako jedna z najlepszych sond pozwalajacych na pedowo-rozdzielczy pomiar oddzialywania elektron-fonon.

Glowne zalozenie prac [d1-d3] to tzw. fast collision approximation. W pracy [d4] udowodniliémy, ze to przyblizenie
jest czesto niepoprawne. W szczeg6lnosci wagi spektralne, zwiagzane z poszczegdlnymi wzbudzeniami mierzonymi
przez RIXS, sa zupelnie inne w przypadku przekroju czynnego RIXS policzonego doktadnie dla jednopasmowego
modelu Hubbarda oraz dla RIXS obliczonego przy pomocy tzw. fast collision approximation (tzn. dla tadunko-
wego 1 spinowego dynamicznego czynnika strukturalnego). Szczesliwie jednak, te same wzbudzenie sa widoczne
w przekroju czynnym RIXS dla uktadu typu Hubbarda oraz w tadunkowym i spinowym dynamicznym czynniku
strukturalnym.

Wsparcie teoretyczne dotyczace lepszego zrozumienia wynikow eksperymentow RIXS [badania niewchodzace w
sktad doktoratu]:

[el] E. Benckiser, L. Fels, G. Ghiringhelli, M. Moretti Sala, T. Schmitt, J. Schlappa, V. N. Strocov, N. Mufti, G.
R. Blake, A. A. Nugroho, T. T. M. Palstra, M. W. Haverkort, K. Wohlfeld, M. Griininger, 2013, ,Orbital
superexchange and crystal field simultaneously at play in YVOs: resonant inelastic x-ray scattering at the V
L edge and the O K edge”, Physical Review B, 88, 205115.
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[e2] H. Y. Huang, C. J. Jia, Z. Y. Chen, K. Wohlfeld, B. Moritz, T. P. Devereaux, W. B. Wu, J. Okamoto, W. S.
Lee, M. Hashimoto, Y. He, Z. X. Shen, Y. Yoshida, H. Eisaki, C. Y. Mou, C. T. Chen, and D. J. Huang, 2016,
»Raman and fluorescence characteristics of resonant inelastic X-ray scattering from doped superconducting
cuprates”, Scientific Reports, 6, 19657.

[e3] M. Rossi, M. Retegan, C. Giacobbe, R. Fumagalli, A. Efimenko, T. Kulka, K. Wohlfeld, A. I. Gubanov,
and M. Moretti Sala, 2017, ,,Possibility to realize spin-orbit-induced correlated physics in iridium fluorides”,
Physical Review B, 95, 235161.

W artykulach wymienionych powyzej bylem odpowiedzialny za pogodzenie fizyki zaobserwowanej w ekspery-
mentach typu RIXS: (i) ze znanymi uprzednio wynikami teoretycznymi [el, e3] badz tez (ii) z innymi danymi
teoretycznymi, uzyskanymi w grupie w ktorej pracowalem [e2]. Ponizej krotko opisze glowne wyniki kazdej z tych
prac:

e Artykul [el] pokazuje, ze jedno ze wzbudzeni orbitalnych zaobserwowane w widmie RIXS tlenku wanadu
o strukturze kubicznej (YVOs3) moze cechowaé staba dyspersja, ktora ewentualnie mogtaby sugerowac, iz
wzbudzenie to ma charakter kolektywny (tzn. jest to orbiton). Niestety obliczenia teoretyczne pokazuja, ze
zaobserwowana dyspersja nie znajduje potwierdzenia w modelu nadwymiany dla tego zwiazku.

e W artykule [e2] zbadano doktadniej widmo RIXS w domieszkowanych tlenkach miedzi: okazalo sie, ze tzw.
czes¢ magnetyczna tego widma ma charakter ramanowski. Oznacza to, ze wzbudzenia spinowe obserwowane
w RIXS faktycznie moga (cho¢ nie musza) mie¢ charakter kolektywny.

e W artykule [e3]| przedyskutowano widma RIXS fluorkéow irydu. W odroéznieniu od uprzednich spekulacji
teoretycznych, wzbudzenia obserwowane w tym widmie nie posiadaja dyspersji. W zwiazku z tym nie moga by¢
one uznane za idealny przyklad izolatorow Motta z bogata fizyka oddzialujacych spin-orbitali o catkowitym
(efektywnym) momencie pedu j = 1/2.

(f) ,Przetrwanie” kolektywnych wzbudzeri spinowych w domieszkowanym modelu Hubbarda [badania niewchodzace
w sktad doktoratu]:

[f1] C. J. Jia, E. A. Nowadnick, K. Wohlfeld, C.-C. Chen, S. Johnston, T. Tohyama, B. Moritz, T. P. Devereaux,
2014, ,Persistent spin excitations in doped antiferromagnets revealed by resonant inelastic light scattering”,
Nature Communications, 5, 3314.

[f2] Y. F. Kung, C. Bazin, K. Wohlfeld, Yao Wang, C.-C. Chen, C. J. Jia, S. Johnston, B. Moritz, F. Mila,
and T. P. Devereaux, 2017, ,Numerically exploring the 1D-2D dimensional crossover on spin dynamics in the
doped Hubbard model”, Physical Review B, 96, 195106.

Bodaj najciekawsze wyniki RIXS osiagniete na przestrzeni ostatnich lat dotycza obserwacji kolektywnych wzbu-
dzen spinowych w domieszkowanych tlenkach miedzi. W szczego6lnosci okazalo sie, ze zaobserwowane widma RIXS
wykazuja nad wyraz staba zalezno$¢ od domieszkowania — dotyczy to przede wszystkim dyspersji wzbudzen magne-
tycznych wzdtuz kierunku (0,0) — (7, 0) 2D strefy Brillouina, ktora nawet przy 40% domieszkowaniu dziurowym
wyglada bardzo podobnie jak w przypadku niedomieszkowanego tlenku miedzi. Ten niezabserwowany wczesniej
wynik jest calkowicie sprzeczny z intuicja — naiwnie oczekiwaliby$my, ze natura kolektywnych wzbudzen magne-
tycznych powinna by¢ inna w niedomieszkowanych tlenkach miedzi z dalekozasiagowym porzadkiem magnetycznym
i np. w optymalnie domieszkowanych tlenkach miedzi z jedynie krétkozasiegowymi korelacjami magnetycznymi.

Artykut [f1] pokazuje, ze teoretycznie obliczony przekr6j czynny RIXS w dominujacym stopniu pokrywa sie z zaob-
serwowanym eksperymentalnie widmem RIXS. Co wiecej, ww. ,przetrwanie” (persistence) kolektywnych wzbudzen
magnetycznych wystepuje nie tylko w widmie RIXS lecz réwniez w spinowym dynamicznym czynniku struktural-
nym obliczonym dla domieszkowanego modelu Hubbarda. Ten sprzeczny z intuicja wynik mozna czesciowo wyttu-
maczy¢ przywolujac istnienie tak zwanych proceséw trojweztowych — czyli skorelowanych przeskokéw, obecnych
wylacznie w przypadku domieszkowanych antyferromagnetykéw i prowadzacych do utrzymania energii wzbudzen
magnetycznych w przypadku domieszkowania. Jak to zostalo oméwione w [f2], fizyka taka nie jest obserwowana
na sieci jednowymiarowej (1D), gdzie procesy trojweztowe sa praktycznie nieistotne (ze wzgledu na znacznie niz-
sza liczbe mozliwych drog umozliwiajacych realizacje procesow trojweztowych na sieci 1D niz 2D) oraz charakter
kolektywnych wzbudzen magnetycznych jest zupelnie inny. Tym niemniej stopniowe wlaczanie przeskokéw miedzy
laricuchami 1D prowadzi do ,,odzyskania” fizyki 2D juz dla niewielkich wartosci tychze przeskokow [f2].

(g) Teoria widm fotoemisyjnych tlenkéow miedzi i irydu [badania niewchodzace w sktad doktoratul:

[g1] Y. Wang*, K. Wohlfeld*, B. Moritz, C. J. Jia, M. van Veenendaal, K. Wu, C.-C. Chen, T. P. Devereaux,
2015, ,Origin of Strong Dispersion in Hubbard Insulators”, Physical Review B, 92, 075119. [*Autorzy
wuiesli porownywalny wklad do niniejszej pracy]
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(h)

[g2] E. M. Paerschke, K. Wohlfeld, K. Foyevtsova, J. van den Brink, 2017, ,Correlation induced electron-hole
asymmetry in quasi-2D iridates”, Nature Communications, 8, 686.

Kluczowa rola, jaka zostata odegrana przez procesy trojweztowe w zrozumieniu ,przetrwania” kolektywnych wzbu-
dzen magnetycznych w domieszkowanych tlenkach miedzi [vide punkt (f) powyzej|, moze sktania¢ nas do posta-
wienia nastepujacego pytania: czy ww. procesy trojweztowe moga mieé¢ znaczenie nie tylko dla magnetycznych, ale
rowniez dla elektronowych wtlasnosci tlenkow miedzi? W tym celu, w pracy [gl], obliczyliSmy funkcje spektralng
dla pojedynczej dziury dodanej do stanu podstawowego niedomieszkowanego modelu Hubbarda i poréwnalismy ja
z widmem obliczonym za pomoca modelu t—J — zaréwno uwzgledniajac w nim procesy trojweztowe jak i nie robiac
tego. Uzywajac dokladnej diagonalizacji oraz samozgodnego przyblizenia Borna jednoznacznie wykazaliSmy, ze
relacja dyspersji, obserwowana dla wysokich energii widma fotoemisyjnego, jest wlasnie przejawem istnienia pro-
cesow trojweztowych. Co ciekawe, obserwacja ta rowniez wyjasnia powdd istnienia tzw. ,wodospadu” w widmach

ARPES tlenkow miedzi.

Badania zaprezentowane w [gl| wykazaly, ze model ¢—J lepiej opisuje obserwowane eksperymentalnie widma AR-
PES tlenkéw miedzi niz naiwnie mozna byloby sie tego spodziewaé¢. Ten pozytywny wynik stanowil motywacje
badan, ktore opublikowalismy w pracy [g2] i ktore dotyczyly zrozumienia widm fotoemisji i tzw. odwrotnej foto-
emisji kwazi-2D tlenkow miedzi (SrolrOy4, BasIrOy4). Okazalo sie, ze spektrum odwrotnej fotoemisji tlenkow irydu
jakosciowo przypomina fotoemisje wykonang na tlenkach miedzi i moze byé¢ dobrze modelowane przez ,zwykly”
model t—J. Z drugiej strony, widmo fotoemisji wymaga bardziej ztozonego modelu, ktéry uwzglednia co najmniej
cztery rézne stany multipletowe dla kazdego jonu irydu. Wynik ten ma wazne konsekwencje dla badan domieszko-
wanych tlenkéw irydu: podczas gdy tlenki irydu domieszkowane elektronami sa jakosciowo podobne do dziurowo
domieszkowanych tlenkéw miedzi, tlenki irydu z domieszka dziur nie przypominaja domieszkowanych elektronowo
tlenkéw miedzi i musza by¢ modelowane przez wielopasmowy model Hubbarda lub ¢-J.

Stabilnoé¢ faz z magnetycznym porzadkiem dalekozasiegowym w modelach z frustracja [badania niewchodzace w
sktad doktoratul:

[h1] K. Wohlfeld, M. Daghofer, A. M. Oles, 2011, ,Spin-orbital physics for p orbitals in alkali RO9 hyperoxides
— generalization of the Goodenough-Kanamori rules”, EPL (Europhysics Letters), 96, 27001.

[h2] D. Gotfryd, J. Rusnacko, K. Wohlfeld, G. Jackeli, J.Chaloupka, Andrzej M. Oles§, 2017, ,Phase diagram
and spin correlations of the Kitaev-Heisenberg model: Importance of quantum effects”, Physical Review B,
95, 024426.

Z wyjatkiem badan przedstawionych w punktach (a-b) powyzej, ktore dotycza wylacznie stanéw podstawowych
wykazujacych porzadek dalekozasiegowy, wiekszo$¢ badari zaprezentowanych w niniejszym cyklu prac dotyczy
stanow wzbudzonych skorelowanych ukladow elektronowych. Artykuly [h1-h2] przedstawiaja jeszcze inng klase
probleméw: poprzez badanie istnienia kolektywnych stanéw wzbudzonych przyktadowego skorelowanego ukladu,
sprawdzamy stabilnos¢ faz wykazujacych porzadek dalekozasiegowy.

W pracy [hl] staramy sie zrozumieé¢, w jaki sposob uporzadkowany stan magnetyczny o porzadku dalekozasiego-
wym moze by¢ stabilizowany w ukladzie, ktory jest sfrustrowany — zaréwno ze wzgledu na geometrie sieci, jak
rowniez z uwagi na degeneracje orbitalng stanu podstawowego. Obiektem naszych badan sa tzw. nadtlenki metali
alkalicznych (RO3, gdzie R = Rb, K lub Cs), ktore sa do$é¢ nietypowymi ukladami z silnymi korelacjami na cza-
steczkach tlenu, tworzacych sfrustrowana sieé¢ bet. Otrzymany efektywny model spinowo-orbitalny dla tego zwiazku
zostal rozwiazany za pomoca teorii liniowej fali spinowej. Okazalo sie, ze, z uwagi na wystepowanie kolektywnych
wzbudzeri o zerowej energii, w ogélnosci wyprowadzony model nie posiada stanéw podstawowych wykazujacych
porzadek dalekozasiegowy. Obserwowany eksperymentalnie porzadek magnetyczny mozna wytlumaczy¢ jedynie
poprzez przywotanie efektu Jahna-Tellera.

W uktadach o silnym sprzezeniu spin-orbita (typu ,on-site”), orbitalne stopnie swobody zwykle nie sa explicite
uwzgledniane, poniewaz niskoenergetyczne modele moga zosta¢ wygodniej wyrazone przy pomocy catkowitego
momentu pedu j = [ + s [patrz rozdzial VII w sekcji 4 (c)]. Niemniej jednak oddzialywania pomiedzy catkowi-
tymi momentami pedu ,wiedza’ o ich orbitalnej ,sktadowej” i w zwiazku z tym modele takie moga wykazywaé
kierunkowos$¢ lub frustracje oddziatywan. By¢ moze najlepiej znanym przykltadem takiej fizyki jest model Kitajewa-
Heisenberga na sieci o strukturze plastra miodu. Jest to model opisujacy niskoenergetyczna fizyke tlenkéow irydu o
chemicznym przepisie ,,2-1-3” (NagIrOs, LigIrO3). Powyzszy model jest sfrustrowany, co najlepiej wida¢ w poblizu
tak zwanych punktéow Kitajewa (to znaczy, gdy odzialywanie Heisenberga jest pominiete w ww. modelu) — stan
podstawowy w tym przypadku jest ciecza spinowa. W pracy [h2] szczegbtowo przeanalizowano diagram fazowy mo-
delu Kitajewa-Heisenberga w zerowej temperaturze, wykorzystujac doktadna diagonalizacje w polaczeniu z teoria
pola sredniego jak rowniez przyblizenie liniowych fal spinowych. Tamze pokalismy, dlaczego z dwoch réznych cieczy
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spinowych, stabilnych w tym modelu, ciecz spinowa z ferromagnetycznymi oddzialywaniami Kitajewa ma znacznie
szerszy zakres stabilnosci niz ciecz spinowa z antyferromagnetycznymi oddzialywaniami Kitajewa.



