
����� ���	��

��������������������� ��!#"$"&%�'(��)*%,+.-�'/%102)3"&!#4	�5�6"&!67#"&�68 9	:2;6<=:?>�;,@

A�BCB D E#F/G,HJI3K&L#M	N
O�L#M	PQG�KSRUTVMXWZY3M=R,G,P[I\T/W�]�I3T/L�M L1^_I\`	Gba�]6M	cedf]�g Lh^ i�j k�l	m n�o p

qsrtrqsrtr uu vxwCy�zh{[|~}������f}����	yx|����t�����Q���
y���{?�C���#{2�C}���}��vxwCy�zh{?|�}������f}����	yx|����t�����Q���
y���{?�C�x�#{Q�C}���}��
�?�����_�x����� �x¡�¢�£�[�����
�x����� �x¡�¢�£ ¤�¥¤�¥ ¦x§�¨¦x§�¨ © ª© ª «�¬(­?®x¬°¯�­?®�±«�¬(­?®x¬°¯�­?®�± ²e³²e³
´xµxµx¶~·#¸�¹tº»´#¼[¹C·�½´xµ�µx¶~·#¸�¹tº»´#¼?¹C·�½

Wei Ku*, Adolfo G. Eguiluz
Department of Physics, University of Tennessee

Solid State Division, ORNL

* Present address: Department of Physics

University of California, Davis

This work was supported by NSF-DMR and NERSC

¾À¿hÁ3Â ÃÅÄ�Á3Â/¿�Æ¾À¿	Á3Â ÃÅÄ�Á3Â/¿�Æ
Ç È	É�Ê Ë ÌÎÍÐÏÒÑ*Ó�ÔtÕÐÖ�ÏQ× Ø ÙÛÚÝÜ Þ ßÛàÝá âQãåäçæQèQè�éêäÎëQì3ìíèåä~ä$îïë=ðÒñ/é
ò3ó�ô ò?õ=ôöó2÷&ø�ùQúüû	õQóåýÎø þ ÿ�������� �
	���
����
�������������=ÿ������
� �
 !#"%$'&�(*)
+�,.-*/10 2 3 465�7 8 96:�; <1= >@? A%BDCFE G%HJILKNM O*P Q�R'S'TVU%QJI�OXW
R%YZQ1IL[FH*KNM W
RJ\]�^'_�`badcfe�gfaih'jVkZlnmFm1o'prq
s t#u%v%w@x%y zJx%{ |F}
~'����~%� �J�X�
�n�X�1�L�J���%} ��� �F�i�J�L�%�%�f�F��� �N�*�V}'�'���n�����%��J�.�
�f�n���%�
� �f�%¡'¢J£6¢F¤¥��¦��.�*�§¢F¤.¦ �¥¨
©�ªF«��.¬J­%®�¯*°�±%²�³D¯'²'²F²'´rµ
¶ ·�¸º¹¼»�½*¾%¿F»V¾ À�¸@Á%Â�»JÃL¿JÄ�Á%Å Æ�Ç%ÈFÉ
ÊÌËÎÍXÏJÐ%ÏJÑ'Ò ÈVÉFÓÔÐfÊ6ÉiÕ@Ö%Í%×�Ø*ÙºÙ'É'ÉfÕºÙ'ÏJÐiÚ

Û Ü�Ý�Ý�Þàß'áãârÝàÝ�ä Ý�ß'åXâráãæèçéÞ�ä ê@ëìê�äLíîáÔç*åVæ�áïâráãä Ý¼ðòñóâ¥ô
Ý õ
ö ÷
øãù úüû¥ý þFú�ÿ�ý�ø����¥ûrø����	��
'øãû
���%ÿ�ú�ÿ����îý �éû
������ø����fý��üù �òÿ�ø����îý ÿ�
�� ���
 "!$#&%('�)�! �	*,+.-0/21�354 # -0/21768+ #9) 4 '�):! �7*,+;-0/01�<�= !"> � ?

@ A5BDC�B�E0F7G2H I C7H�J�E2K7J5L M2NOG2E�B�L P�K	E7G�Q
H�R8C	E0R
Q$HSR5TUL:K7P�VXW
Y M2N Y F0NZM	J[L H�K \



����� ���	��

������������������������ "!#!$��%&��'(�*),+�%-�/.0'1!$ "2	�3�4!$ 45"!$�46 7	8094:;8=<�9*>

?�%@% A +"%-�*.B'1!$ "2	�
�� "2	�C��!D�E�F2G5H�12;�*�*�I'J�-5���'1�- �2� /KL'JM	�ON��42	)QPR��S� TK U�� ��2	) P�� 9

V	WFX�W Y(Z3[\Z�]_^	Z�`ba�YJc4`$Zedfa4X�gV	W@X�W Y(Z3[\Z�]_^	Z�`ba�YJc4`$Zedfa4X�g hh i4j4k	lOm	n�oqp1r4ots/u�pJv-j"wi4j4kTlxm	n�o�p1r4oys*u�pJv-j"w
z|{ n*j"o}lQ~1��i�m z��z�{ n*j"oDl�~1��i�m z\�

Λ = +

Ιxc

Λ

=
Λ

P

+= P

= + Σ

= +

L

Ι
L

= − L

= G2
−Σ

−=Σ Λ

= + Σ

−=

− − �ΣSIA : − − −

WSIA : +=

−
1

4
−

1

6
−

1

8
ΦSIA : − �−

1

2

1

2

�4������������ �� �4�*�4���	�T�$�����"�G�0���D���@�*�e�*�	�	��������4�*�4���	�T� �¡���"�	�C���D���@�*�e�*�	�	�����¢�
£ Σ ¤¦¥ Φ §�¨;©�ª «C¬;­;® ¨G¯° ±	²´³#µ·¶ ¨C¸	¹C¬0º ª µ·¶ ª ³�³#µ ® «C¨C§ ³ ¨;® » ¼ ½ µ·¶;³ ª ³ º}¨ ¶ º ® ² ¯G¾ Σ ¿ Σ À Á ÂqÃÄ Å�Æ-Æ;ÇÉÈ Ê=ËÍÌÏÎ#Ê1Ì·Ð;È Ê ÊÑÌÓÒÔÎyÕ;Ë×ÖCØ0Ù È Ì·ÒfÆ ØÔÚ¡Î Û;ÜÞÝàß	áCÛ�ÜÞÛ;âÔã}ÝCÝ0ä�å
æèç*éGêGë;ì í�î ï;í0ïñðóòCô}í;õÞö0÷1ô ì ø·òÉù�ú´ú�õÞø0ç;ìüû|öCô ì ø·òþýDê�ð}ù*ÿ|é*ý ��� �Þø·õ$û ÿ



����� ���	��

������������������������ "!#!$��%&��'(�*),+�%-�/.0'1!$ "2	�3�4!$ 45"!$�46 7	8094:;8=<�9*>

?�%@% A +"%-�*.B'1!$ "2	�
�� "2	�C��!D�E�F2G5H�12;�*�*�I'J�-5���'1�- �2� /KL'JM	�ON��42	)QPR��S� TK U�� ��2	) P�� :

VXW	Y Z1[]\4^-W�[_W�`;acb�aJd�e�`VfWTY Z1[]\4^-W�[_W�`�acb�aJd-e"`
g h
i@i j k	l-k;mon#p�q*rts/r;u3vxw	l@l y z;{�|~}T��|c���	���

� ���C�������#�$� ���X�B�������;�0�1��� ������� �;�(�0�-�����C��� ����� �0�C�;�4�C���*� � �¡�¢� �����¤£
¥ ¦�§�¨ª© «�¬;­C® ¯#©±° ² ³ ´1§�¨ª© µ
¯(¶�¬0¶·©�¯X©=¸;¹�º-² ´0² ¶�º »¼²-­0´Cº�½C®;©C®�²-­ Σ
¾ ¿�¹�¹;º-² ´1¬;À;º ©�¶·§Á¯x»�¯#¶�©±°R¯XÂ�² ¶$Ã º §�´1¬�º�² Ä¤©0® Å Æ Ç(È�É0È·Ê�Ç ËxÌ�Í=Î�Ç¢Ï Ð1É�Ñ
È�Ê�ÒÔÓ0Ê;ÕªÉ0È$Ö�ÕªÊ�ÊC×ª×ØÊCÐ1È Ù Ú�Û-Ü�Û Ý�Þ�Ý·Þ�ß àCÞ;áªâ0Ý�ã;áªÞ�Úªä�á$ßåâ;æ-Û-çoß�è

é êRë�ì$í0î	ï;ë*ð�ëÁì¤ñ-òtóõô
ö ÷0ø�ù;úCû;ü0û ý�úCûÁþ1ø�úCÿ��-ú;ùCø�ù�� � þ ù0ÿ·ø���� � ý;ú=û
	�ø�û;ü��
�-ú�� � ���ªü0ü
� ��ý��Cý���� ü�ø�� ÿ��ªü0ýCÿ��-ú�� ���Cý���� ø���þ¢ø��Øü �#ÿ�ýCÿ�ü��Xø������ �����  ü"!Cþ#� ÿ�ü0û
�#ÿ�ýCÿ�ü��%$$ú0ø ü#!��Cø�úCü�úCÿ�� ý�� �&�ªø��fÿ���'

� ()������� þ1ý���� ü �Cü# Cø�úCû *,+
� �ØüCý�� ý�� �;ø���� ÿ���	-� � .0/21�354%6�784:9�;<6=6�><>�3 ?#3 6�@�1

-8 -7 -60

60

-1

0

0 60 120 180 240-0.4

0.0

τ (a.u.)

G
G

Gp1u10

p4u1

p4u3

Energy (eV)

L

Γ
Energy (eV)

A

A

a) b)

c)

d)

SC



����� ���	��

������������������������ "!#!$��%&��'(�*),+�%-�/.0'1!$ "2	�3�4!$ 45"!$�46 7	8094:;8=<�9*>

?�%@% A +"%-�*.B'1!$ "2	�
�� "2	�C��!D�E�F2G5H�12;�*�*�I'J�-5���'1�- �2� /KL'JM	�ON��42	)QPR��S� TK U�� ��2	) P�� V

W"X*Y�Z\[ ]^Y/_�`baOc�d4e*fQgRd4h�iTjW�X*Y�Z4[ ]^Y/_�`baOc�d4e*fQgRd4h�iTj k�lk�l m l ]1n l em l ]1n l e oqpoqp
rGs�sut*vBw�xTsRyTt�z{sr|s�sut/v=w�xTsRy*t�z}s ~~ v�x"�G���-�Bw^t��	v=�v�x"�	�;�-�Bw(t��	vB�

�(�=�&���� �@���� �-����1�@���$�����;�*�B���E� �J� �(� � �
�(�= &�(¡¢0 -¡�£�1 {¤=�¥�¦(§#¨=©(ª «�©(¬ ­�®=¯1°{±{¯#² ³ ´�µ ¶

·(¸=¹�º»¸¸B¹{¼1½·1¹-¾�¸¿1À@Á�Â$Á�Ã�Ä;Å*ÆBÀ�ÇEÈ ÉJÊ Ê(Á Ë Ì ´�µ ¶

·1¹-¸#¼
·1¹-Í#Î
¾=¹&º(Í
·1¹@·�Ï

É�Ð(Â ¹�Ñ É�¿
È Ò#Ó Ô

Õ1Õ1Ö{×�Ø
Õ(Ù=Ö{Ú�Û
Õ(Ù=Ö{Ù1Ù

Ü(Ý=Þ�ßáàãâBÞ-ä
å1æçæ(è�é1ê ë�ìí(î�ï ì1ð�ê ì�ñóòõô ë#ö ÷

ø Þ-Ý�ùú æ(ò#û ï ë î�ï ì�ü�ý=è1ê{þ{è#ÿ
ø Þ ø ß���������
	��
�����������
����� �
���
������! #"
 �$&%('*)���+-,/.�0�13254#.61(7�8:9
;�<>=.
?�$�@�)�A % B C#D�E�F�GIHKJ�LMF NPO&Q�RTS

U�VMW O#XIY[Z]\�RN O�^ S

_�`*acbed fgaihkjmlonqpsr*tvuwpsxzy|{_k`*acbsd fgaihkjmlonqpsr*tvuwpsxzy|{ }q~}q~ � ~ f�� ~ r� ~ f�� ~ r �� �&����&��� �� �&����&���
��������!� �� �����*�����
�����|�����*�5�q���s������*�����
�����*�����i���q���s�    ¡ �i���q�c��¢�£q�¡ �i���q�c��¢�£��

¤�¥�¦
§�¨M©&ªK«�¬#¤�­¯® «�° ±

²�³�´#´µ(¶�· ¤�©�¸¹¤ · ¸ µ ¨ §�©�¤ ·�º ® »(¼�½M½�¾ ¿ À ÁgÂÄÃ Å Æ
Ç�È
Æ

É ¼�Êq¼TË]¼ À É�Ì ¼�Í�Î�À�¼�Í�ËÐÏ#Ñ!¾#¾�Êq¼�Í�Ò »�¼�½ ½�¾ ¿ À ÓIÂ(Á�Ã Å
È�Ç�Ô]ÕÖ�Ñ!¾#×
¾�Í&Ø Ì*Ù Ñ�Ú-Ò ¼�½ ½�¾ ¿ À Ó6Â(Á�Ã Å

Æ
Ç�Û�Ü

Æ
Ç
ÆÞÝ

Æ
Ç�ß
Ý

Æ
Ç
Æ&à

Æ
Ç�ß
ÝÈ�Ç
Õ�ß

Æ
Ç
Æ&à

á#â�ã�ä Í�¾ ¼�Í�Ë å#Î�æ�çM½Mæ�è é
êTë ì#í6îÞï�ð ï�ñ�ò ó5ï�ñ]ô
ì
õ�ö&÷�ø#ù
ú ûcüTý�þ&ÿ ���������
	�	���

���
��� ������� � �
������� � !�"�#�$ %�& '�'�()" #�#
*
+�,�� �.-�/0� #1"�#�$�20&�3�4 �
5 �6��/0� #7-98:&���;=<>2�?
@A!CB�2D@9%�EGF
20" #�$�&
' - H I�J
��#�/K-L� 4�# <M�7N 5 F

LDA LDAfrom core valence + core valence     ~ 0.15  errorV n V n eV   Σ ≈ − ⇒ −   
O " ' '�� P Q
R $
4 /TS��6� 5 "�#�SD+U$
3��1-�& &�/TS�4 '�' "�-V4 &
# &XWAEYB14 /Z"�' /D&[W\&
3�#�$]4�#^$�+�#�"�(U4 ST" '��6��/ 5 &
#�/0� _
`>aAb
c�d�e�e�f�g�hic�b dje c�e�k



����� ���	��

������������������������ "!#!$��%&��'(�*),+�%-�/.0'1!$ "2	�3�4!$ 45"!$�46 7	8094:;8=<�9*>

?�%@% A +"%-�*.B'1!$ "2	�
�� "2	�C��!D�E�F2G5H�12;�*�*�I'J�-5���'1�- �2� /KL'JM	�ON��42	)QPR��S� TK U�� ��2	) P�� V

-10

-6

-2

2

W"X*Y�Z\[ ]^Y/_�`baOc�d4e*fhg	]1i(Z	j0]1Z4i$Xlk/mW�X*Y�Z4[ ]^Y/_�`baOc�d4e*fhgT]�i#ZGjn]�Z4i$Xlk/m g"og�o p o ]Jq4o@ep o ]Jq4o@e rr sutwvsutJv xx sutwvsutwv
yzm�m{X/j=]�kTm�|�k"i$Xl|�k�eG]�i#o@}�Z�]Jo-k"eyzm�m{X/jB]~kTm�|�k"i$Xl|�k"ez]�i#o@}�Z�]Jo-k"e

� �� �
� �� �
��

���1���(���w� �(��� �(��� �=� �#� �#���(�1�����=�@�
Σ � ���=�u�� ¢¡ £1¤^�¥¡ �=�

Γ
¦ ¦ ¦ ¦§ §¨ ¨

Γ
© ©
ª#«n«�¬(­¯® ­#°±­w®(²�³ ´ µF¶¸· ¹ µ@¶¸· º »1¼w½(¾L¿1¼wÀ�¾1Á�Â#Ã@Á±¼�Ä�Á�Ä�Å�Æ
Ç=È É�Á#ÊÌË

Ä�ÁwÍ�Î Ï Â$Ð=½#¾=Ñ(ÂÓÒÔÐ=Ã Õ Í�Á#Ò¢¼JÖ(×

0 5 10 15 20 25 30 35

-2

0

2

4

6

20 30
0.0

0.2

Energy (eV)

v
* 

χ

Ge

q // (111)
q = 0.10 Å-1

ReIm

Results: Dynamical Response of Ge
Effect of 3d Semi-Core Contribution



����� ���	��

������������������������ "!#!$��%&��'(�*),+�%-�/.0'1!$ "2	�3�4!$ 45"!$�46 7	8094:;8=<�9*>

?�%@% A +"%-�*.B'1!$ "2	�
�� "2	�C��!D�E�F2G5H�12;�*�*�I'J�-5���'1�- �2� /KL'JM	�ON��42	)QPR��S� TK U�� ��2	) P�� V

W"X*Y�Z\[ ]^Y/_�`baOc�d4e*fhg	]1i(Z	j0]1Z4i$Xlk/mW�X*Y�Z4[ ]^Y/_�`baOc�d4e*fhgT]�i#ZGjn]�Z4i$Xlk/m o Xo X p3q ]Jr q ep3q ]Jr q e ss tvuxwtvuxw yy tvuJwtvuxw
zGm�m{X*jB]�kTmR|TfQ}�k"i~X�}�k"e�]1i q�� Z�] q k�ez�m�m{X/j=]�kTmR|*fQ}�k�i~X�}�k"e�]1i q�� Z�] q k"e

-10

-5

0

5

10

LDA
with 3d core states
without 3d core states

W WL X KΓ

� �� �
� �� �
��

}�k"e	j�[@Z	Y q k�e}�k�e	j�[@Z	Y q k�e
� ���C���1�0�1�1�n���������0��� � �1���n�#�;���; ��C¡ ¢ £¥¤^¦ § £¥¤^¦ �1¨�© �0�;© ¨0ª~  ���n�« -�«�C��©-¬C�0­®=¯±° ²;³µ´;¶¸·1¹	º¼»0¶;½n¾#²C¿~À ¹�½±®C¶0¿ÂÁ�¶0¶;½¸¶CÃÄÃµ¶C·1¿�¾�ÃÅ³Ä¹	ºÇÆÈ²C·=É«¹nÃ#Ê

Ë Ì~Í=Î@Ï Ì~Í=ÐvÑ¥Î�ÒÔÓ1ÕvÑ¥Ò Í=Ð�Ñ�Í
Ö~Ï1× Ø Ù ÏJÐ#ÏJÎ@Ú�Û
Ë Í�Ö$Ì#ÒÔ× × Ü#Ñ¥Ò Í=ÐvÖ ÒÔÐ Ý*Ü#ÞÈÏ"ØÄÕ1Ð(ÌÅÑÂÒ ÍBÐ(Ö ß�à(áxâ�á#ã(äxåÔæ(ä#ç¥èÔâ(é�ê	ë$ì ívî Σ ï@ð$ñ ò¥óô õ~öx÷ ø ù ú~û=ü(õ#ý õÅþÿöxü(ú��

� ������� 	�

��� ��������������� ����������� ��

�������!�"��

� ���#��$��!%��#���&��'(�*)��,+.-0/�����$
'����1�*)���

2�'3) ��4�	�)!����'�� ����
5	��5�6�879� �*)1�*)�� :���� ����	;�<���������5�>=

� ?.@ A B�B;A CED�C5F CGB�H�AJI&I K!L*A C
D�B C5FML*N�O�PQKSR�O�FUT�D�H;LVA C
D�B�D�O!K�WMLVN!O1L*N�O
K�L�C3@ A HXB;A L�O�B�N!K�R�O,B;A YZO5K�[�I O�A�@ \�K!H�L]C
D1L*N�O,^._0[�K�D�`�a�K�\3b

c d5O�I F e H�C
D�BfA B�L�O�D!HZg A#B�D�O!H�O�B;BhK�Wig(A&D1C
T�W H�C
D�B�O�WjR�A#D5a H�K�I H�T�I K�L*A CED�L�C
\�W�C5`3T!H�O,BhK!L*A B�F�K!H�L�CEWjg1a�K�\kb

c _�C
I K�WUA YZK!LVAlC
D�FUW�C3@nm!`�H�C
W�O,BhL�K!LoO5B�A#D pMO N�K5B K�IJ@XC�BhL D�C O�FqF�O!H�L]C
D
L*N�O,^._,[!K�D�`rB�L*WUT�H;LVT�W�O�P9A L*N�A#D sQt K�\5\�W�C!u�A�@�K�L*A CED3b

c v�w�x�y*z�{�x}|�~ ��x��!��{
~9{���y"x�{!�3w�|&x�{�����x��5��{��Z��{����!{����3��� �Q� �3| �!�3x��E~,�


