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1. History and Definition

Bohm and Pines 1952: response of an electron gas 
to an effective single particle potential 

Equivalence (Ehrenreich and Cohen 1959) to the 
linearized timedependent Hartree Approximation

(Lindhard 1954)

RPA ~ bubble approximation (Hubbard 1957)

No exchange contribution



   

2. Look at the response

a. Connection to experiment

b. Long range and short range

c. Failures



   

hν

Independent electrons and transitions

Im [χ 0] ~ − Σ vc |<v|D|c>|2 δ  (EcEvω ) 

v

c

Partial DOS → EELS~XAS



   

Excitation ?

Change of potentials
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Excitation ?

Change of potentials

  Induced Hartree: longrange and local field effects

RPA
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ε =1vχ 0 Vext = ε  Vtot 

ε 1=(1vχ 0)–1 = 1+vχ  =  1+ vχ 0 (1vχ 0)–1

 χ  = χ 0 + χ 0 vχ χ  = χ 0 + χ 0 v χ

RPA: 

δ VH/δ ρ

Loss: Im(χ ) Abs: Im(1/ε 1)=vIm(χ )

δ VH/δ ρ   (micro)
Vind= vχ  Vext Vind= vχ  (Vext+Vind

0)



   

TDDFTRPA:Û  χ  = χ 0  + χ 0 [ v  ] χ

v (q+G) ~ 1/|q+G|2

G=0 → plasmon
G ǂ 0 → crystal local field effects

δ VH/δ ρ



   

ε =1vχ 0 Vext = ε  Vtot 

ε 1=(1vχ 0)–1 = 1+vχ  =  1+ vχ 0 (1vχ 0)–1

 χ  = χ 0 + χ 0 vχ	 χ  = χ 0 + χ 0 v χ

RPA: 

δ VH/δ ρ

Loss: Im(χ ) Abs: Im(1/ε 1)=vIm(χ )

δ VH/δ ρ   (micro)
Vind= vχ  Vext Vind= vχ  (Vext+Vind

0)

1/q2



   Sottile et al, Int. J. Quant. Chem. (2002)

EELS: a=1

RPA: a=0

With exciton: a=0.2

χ  =  χ 0 + χ 0 (a v0) χ



   

EELS: a=1

RPA: a=0

With exciton: a=0.2

χ  =  χ 0 + χ 0 (a v0) χ

Difference between EELS and ABS:
Importance of 
longrange contribution v0

Sottile et al, Int. J. Quant. Chem. (2002)



   H. Weissker et al., Collaboration LSI – ESRF (ID16)

Loss



   

Tune  shortlongrange 
by varying q

H. Weissker et al., Collaboration LSI – ESRF (ID16)



   

ε =1vχ 0 Vext = ε  Vtot 

ε 1=(1vχ 0)–1 = 1+vχ  =  1+ vχ 0 (1vχ 0)–1

 χ  = χ 0 + χ 0 vχ χ  = χ 0 + χ 0 v χ

RPA including crystal local field effects: v 

δ VH/δ ρ

Loss: Im(χ ) Abs: Im(1/ε 1)=vIm(χ )

δ VH/δ ρ   (micro)
Vind= vχ  Vext Vind= vχ  (Vext+Vind

0)



   
Marinopoulos, Reining, Olevano et al.PRL 89 , 076402 (2002)

(double spacing)

……..

qΘ



   
Marinopoulos, Reining, Olevano et al.PRL 89 , 076402 (2002)

(double spacing)

……..

qΘ

LFE tell us about polarizable objects



   

Rutile TiO2 

Vast, Reining, Olevano, Schattschneider, Jouffrey, PRL 88, 037601 (2002)

Titanium Dioxide



   

Rutile TiO2 

Vast, Reining, Olevano, Schattschneider, Jouffrey, PRL 88, 037601 (2002)

Titanium Dioxide

Induced microscopic Hartree potential
crucial for inhomogeneous system



   

RPA:  χ  = χ 0  + χ 0 [ v  ] χ

v (q+G) ~ 1/|q+G|2

G=0 → plasmon
G ǂ 0 → crystal local field effects

δ VH/δ ρ



   

Graphene,  plasmon

R. Hambach, Diplomarbeit



   

Graphene,  plasmon

C. Kramberger et al., PRL 100, 196803 (2008)



   
C. Kramberger et al., PRL 100, 196803 (2008)

Isolated carbon nanotube,  plasmon



   

Nanotubes and graphene,  plasmon dispersion

C. Kramberger et al., PRL 100, 196803 (2008)



   
H. Weissker et al., Phys. Rev. Lett.  97, 237602 (2006)
Collaboration LSI – ESRF (ID16)

More quantitatively?



   

...or even qualitatively? 



   

3. Look at a spectral function 

G=.....

a. Appearance of the (RPA) response function

b. Effects of the (RPA) response function 

c. Failures



   

G(1,2) = i <T[†(2)]> 1=(r
1
,

1
,t

1
)

Dyson equation: G=G
0
 + G

0
  G



   

From Damascelli et al., RMP 75, 473 (2003)

A()~Im[G()]



   

Interaction = variation of “potential”

What does the system do (create eh pairs....)

V
H
(12)= i(12)G(33+)v

c
(31) 

x
(12)= iG(12+)v

c
(21)



   

Interaction = variation of “potential”

What does the system do (create eh pairs....)

System does nothing: HF
Only classical part of :  L→i, 

xc
→ iG(v

c
 + v

c
  v

c
) =iGW

V
H
(12)= i(12)G(33+)v

c
(31) 

x
(12)= iG(12+)v

c
(21)



   

Interaction = variation of “potential”

What does the system do (create eh pairs....)

System does nothing: HF
Only classical part of :  L→i, 

xc
→ iG(v

c
 + v

c
  v

c
) =iGW

V
H
(12)= i(12)G(33+)v

c
(31) 

x
(12)= iG(12+)v

c
(21)

W consistently in RPA



   

  RPA screening in GW?

→ selfconsistent screening of Fock exchange

localization



   

Improve QP energies and wavefunctions 

van Schilfgaarde, Kotani, Faleev,
Phys. Rev. Lett. 96, 226402 (2006)

“RPA form” (bubble)



   

rutile monoclinic

Even qualitatively important  VO
2
 

Matteo Gatti et al.



   T. C. Koethe et al., Phys. Rev. Lett. 97, 116402 (2006).



   T. C. Koethe et al., Phys. Rev. Lett. 97, 116402 (2006).



   T. C. Koethe et al., Phys. Rev. Lett. 97, 116402 (2006).



   

M. Gatti, F. Bruneval, V. Olevano and L. Reining,  
Phys. Rev. Lett. 99, 266402 (2007)

LDA insulator → metal ....



   

M. Gatti, F. Bruneval, V. Olevano and L. Reining,  
Phys. Rev. Lett. 99, 266402 (2007)

G
0
W

0
 insulator → metal !!!!!



   

M. Gatti, F. Bruneval, V. Olevano and L. Reining,  
Phys. Rev. Lett. 99, 266402 (2007)

sc GW insulator = insulator !!!



   

Away from the LDA starting point!
→ S. V. Faleev, M. van Schilfgaarde, and T. Kotani, PRL 93, 126406 (2004).
→ Bruneval, Vast, and Reining, Phys. Rev. B 74, 045102 (2006).COHSEX
→ T. Miyake et al., Phys. Rev. B 74, 245231 (2006).LDA+U
→ F. Fuchs, et al., Phys. Rev. B 76, 115109 (2007). Hybrids
→ Hong Jiang et al., , Phys. Rev. Lett. 102, 126403 (2009). LDA+U
→ P. Rinke et al., New J. Phys. 7, 126 (2005). KSEXX
→ ...........................



   

RPA: flexible screening

→ Fock exchange

→ Screening 

v

c

localization

relaxation



   

...of practical importance: example photovoltaics

J. Vidal et al., PRL in press (2010)



   

 Bandgaps in function of structure (CuS)

Hybrids ~ approximate GW with almost fixed screening



   

  RPA: dynamical screening

→ Fock exchange

→ Screening 

→ Screening (dynamical)



   

 W() leads to imaginary part

Broadening (lifetime), satellites



   



   



   



   

GW correctly describes MIT effects far from Fermi level



   



   

 W() leads to structured imaginary part

Broadening (lifetime), satellites



   T. C. Koethe et al., Phys. Rev. Lett. 97, 116402 (2006).

VO
2



   

Metal
Insulator



   



   Kheifets, Sashin, Vos, Weigold, Aryasetiawan, PRB 68, 233205 (2003) 

Silicon
GWExp

Cumulant



   

Satellites qualitative. 

→ renormalizes energies
→ explains lifetimes
→ gives rise to van der Waals

e.g. Garcia Gonzalez + Godby, PRL 88, 056406 (2002) 

→ distorts bands
e.g. Trevisanutto et al., PRL 101, 226405 (2008); 

Park et al., PRL 102, 076803 (2009)

→ can be generalized (e.g. phonons)
e.g. A. Marini, PRL 101,106405 (2008)
e.g. Eiguren + Ambrosch Draxl, PRL 101, 036402 (2008)

But coupling to excitations overall important



   

 Is there anything BAD about the RPA W in GW?

→ Fock exchange

→ Screening 

→ Screening (dynamical)

→ Widely valid and efficient

→ Room for speedup



   

Interaction = variation of “potential”

What does the system do (create eh pairs....)

System does nothing: HF
Only classical part of :  L→i, 

xc
→ iGW

Additional particle interacts in a classical way



   

2 site 1 electron Hubbard model; P. Romaniello et al. JPC 2009 



   

We should consider 2 particles at a time

2 site 1 electron Hubbard model; P. Romaniello et al. JPC 2009 



   

Interaction = variation of “potential”

What does the system do (create eh pairs....)

System does nothing: HF
Only classical part of :  L→i, 

xc
→ iGW

Better : e.g. Tmatrix approach



   

We are used to solve 2particle equations: BSE

Dysonlike equation: BSE



   

Absorption ?

v

c

Electronhole interaction

       Excitonic effects

BetheSalpeter Equation



   

 Like in GW:

→ Fock exchange

→ Screening 

→ Screening (dynamical)

→ Widely valid and efficient

→ Room for speedup

Makes the electronhole attraction

Calculated consistently

Makes more excitations

Many people

Wannier functions, 
propagation,  mixed TDDFT,...



   

 4. Look at the total energy

 Adiabatic connection fluctuation dissipation theorem 
(ACFDT)

........in DFT framework



   

Total energy in GW framework

.......evaluated at G=G
s
, equivalent to RPA ACFDT



   



   

RPA+ : because RPA has deficiencies

Uniform gas correlation energy too negative.
Can be corrected by LDA like term.
 S. Kurth and J. P. Perdew, Phys. Rev. B 59, 10 461
(1999); M. Lein, E. K. U. Gross, and J. P. Perdew, 

Phys. Rev. B 61, 13 431 (2000).



   

Spectra: plasmons, crystal LFE, but e.g. no excitons
(Hartree only!!!)

Conclusions

RPA = simplest way to include response 
=== a lot of physics!!! 

Manybody effects: 
renormalization of energies, 
lifetimes
plasmon satellites

but no “strong correlation”

Total energies: long range contributions, improved correlation energies



   

Spectra: plasmons, crystal LFE, but e.g. no excitons
(Hartree only!!!)

Conclusions

RPA = simplest way to include response 
=== a lot of physics!!! 

Manybody effects: 
renormalization of energies, 
lifetimes
plasmon satellites

but no “strong correlation”

Total energies: long range contributions, improved correlation energies

RPA = excellent starting point for doing better



   

Thank you!!!

Palaiseau Theoretical Spectroscopy Group
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