ȷURNAL F�ZIQNIH DOSL�DȷEN^ t. 1, No 1 (1996) s. 94{100^{JOURNAL OF PHYSICAL STUDIES}

v. 1, No 1 (1996) p. 94{100

DOSL¨D”ENN DINAM¨KI ŢRATKI KRISTALA FULERENU S60

“. ¨. Priluc~kiȷ, V. O. Andre‚v, G. G. Xapovalov

KiÝvs~kiȷ un˛versitet ˛m. Tarasa Xevqenka, f˛ziqniȷ fakul~tet UkraÝna, 252017, KiÝv, vul. Volodimirs~ka, 64

(Otrimano 19 kv˛tnffl 1996)

Z vikoristannfflm metodu atom–atomnih potenc˛al˛v rozrahovaniȷ kolivniȷ spektr kristala S60 v oblast˛ zovn˛xn˛h fononnih mod u centr˛ zoni Br˛llena. Pripuskali, wo potenc˛al m˛ımolekulfflrnoÝ vza‚mod˛Ý m˛stit~ dva vneski: potenc˛al Lennarda–Dıonsa (12–6) ˛ potenc˛al elektrostatiqnih vza‚mod˛ȷ zarffld˛v, roztaxovanih na odinarnih ta podv˛ȷnih zv’fflzkah. Za teor˛‚ zburen~ viznaqen˛ xvidkost˛ zvuku v kristal˛ S60, obqislen˛ ȷogo konstanti ta modul˛ pruınost˛. Otriman˛ rezul~tati dobre opisut~ nafflvn˛ eksperimental~n˛ dan˛.

Kl¸qovfi slova: fuleren, dinam˛ka İratki, atom–atomn˛ potenc˛ali, teor˛ffl zburen~.

PACS number(s): 61.46.+W; 61.50.Em; 62.20.Dc; 63.20.Dj

I. VSTUP

Visokiȷ temp dosl˛dıennffl fuleren˛v ta Ýhn˛h kondensovanih sistem — fulerid˛v — zumovleniȷ xirokimi perspektivami Ýh praktiqnogo vikoristannffl u tehn˛c˛ [1, 2]. Vidkrittffl spoqatku prov˛dnost˛ ȷ odrazu visokotemperaturnoÝ nadprovidnosti tverdogo fuleridu S_{60}, legovanogo luınimi metalami [3], dali poqatok intensivnomu vivqenn riznih f˛ziqnih vlastivosteȷ bagatoatomnih klasteriv vuglec. Osk˛l~ki m˛ımolekulfflrn˛ kolivannffl moıut~ v˛d˛gravati vaılivu rol~ u mehan˛zm˛ nadprov˛dnost˛ fulerid˛v [4], vinika‚ ˛nteres b˛l~x detal~no dosl˛diti kolivniȷ spektr kristala S60. V˛n takoı potr˛bniȷ dlffl pobudovi miımolekulfflrnih potencialiv, fflki viznaqat~ molekulfflrnu dinamiku ta termodinam˛qn˛ vlastivost˛ tverdogo fuleridu S60 [5–13]. Krim togo, zovn˛xn˛ kolivannffl vidigrat~ vaılivu rol~ p˛d qas doslidıennffl dinamiki tripletno zbudıenih staniv v organiqnih molekulfflrnih kristalah

[14, 15].

Mi, vibravxi potencial miımolekulfflrnoÝ vza‚mod˛Ý ta ȷogo parametri, metodom atom–atomnih potencialiv [16] rozrahuvali kolivniȷ spektr niz~kotemperaturnoÝ kristaliqnoÝ fazi fulerenu S60 v oblasti zovnixnih fononnih mod u centri zoni Br˛llena. Za teor˛‚ zburen~ otrimano harakteristiqne r˛vnfflnnffl dlffl viznaqennffl xvidkosteȷ zvuku u kristal˛ S_{60}. Obqisleno ȷogo konstanti ta modul˛ pruınost˛. Zrobleno porivnfflnnffl otrimanih rezul~tativ z nafflvnimi eksperimental~nimi danimi [17, 18].

II. DOSLIDȷENN˚ KOLIVNOGO SPEKTRA

KRISTALA FULERENU S60

Osnovo kristaliqnoÝ strukturi tverdogo fuleridu S60 ‚ molekula S60 [19]. Vsi 60 atomiv vuglec roztaxovani v molekuli na poverhni sferi diametrom bliz~ko 7 Å, utvorqi 12 p’fflti- ta 20 xestikutnikiv. Eksperimental~ni doslidıennffl z neȷtronnogo rozsifflnnffl [20] zasv˛dqili, wo pri temperatur˛

T = 4 K 60 odinarnih (C–C) zv’fflzkiv mat~ dovıinu 1.46 Å ˛ utvort~ 12 p’ffltikutnikiv, a 30 inxih,

podviȷnih (C=C), mat~ dovıinu 1.381 Å ˛ ‚ spil~- nimi dlffl susidnih xestikutnikiv.

Tverdiȷ fulerid S60 naleıit~ do klasu molekulfflrnih kristaliv. Pri kimnatniȷ temperaturi kristal S60 ma‚ granecentrovanu kubiqnu İratku, i molekuli vil~no obertat~sffl u n˛ȷ. Z˛ zniıennfflm temperaturi (Ts ≤ 250 K) zb˛l~xu‚t~sffl an˛zotropna m˛ımolekulfflrna vza‚mod˛ffl, ˛ molekulfflrni reori‚ntac˛Ý znikat~ [21]. V˛dbuva‚t~sffl strukturniȷ fazoviȷ pereh˛d vid granecentrovanoÝ do prostoÝ kubiqnoÝ İratki [22]: pri T = 4.2–5.0 K parametr İratki — a =

14.04 Å, kil~kist~ molekul v elementarniȷ komirci — Z = 4, prostorova grupa simetr˛Ý — Pa3, pozic˛ȷna

simetr˛ffl molekul u kristal˛ ¯3 .

U garmoniȷnomu nabliıenni qastoti ta vlasni vektori kolivan~ kristala viznaqat~ z rivnfflnnffl [16]

ω^2e_{μs} = ∑ μ^0 s^0

D_{μsμ}0_s0 e_μ0_s0 , (2.1)

de eμs — s-ta komponenta vektora zmiwennffl μ-Ý molekuli; D_{μsμ}0_s0 — simetriqna dinamiqna matricffl kristala fulerenu S_{60} vimirnosti 24×24, fflka opisu‚ pruıni vza‚mod˛Ý p˛d qas translfflciȷnih ta libraciȷnih ruh˛v molekul, a takoı Ýhn˛ȷ zv’fflzok:

D_{μsμ}0_s0 = 1 √ M^sM^{s0} ∑ b λ^b_{μsμ}0_s0 e^{ikRb} . (2.2)

Pid veliqino M^s mi rozumi‚mo masu molekuli fulerenu S_{60} (M = 720 a. od. m.), fflkwo ˛ndeks s v˛dpov˛da‚ translfflc˛fflm, ta momenti inerc˛Ý ci‚Ý molekuli (Ix = Iy = 6.2×10^3 Å^2 a. od. m.; Iz = 5.9×10^3 Å^2 a. od. m., Z||C2), fflkwo s opisu‚ l˛brac˛Ý; ˛ndeks b numeru‚ kom˛rki kristala S_{60}:

DOSL¨D”ENN DINAM¨KI ŢRATKI KRISTALA . . .

λ^b_{μsμ}0_s0 = ( ∂^2V_{μμ}0 ∂e_{μs}∂e_μ0_s0 ) 0 , (2.3)

de Vμμ0 — energiffl İratki (potencial~na energiffl vza‚mod˛Ý molekul). Znaqennffl silovih stalih λ^b_{μsμ}0_s0 obqislt~ u rivnovaıniȷ toqci za formulami [23].

U ramkah metodu atom–atomnih potencialiv [16] energiffl vza‚mod˛Ý miı molekulami viznaqa‚t~sffl fflk suma parnih vza‚modiȷ atomiv i ta j, fflki naleıat~ riznim molekulam μ ta μ^′: V = 1 2 ∑ μμ^0 V_{μμ}0 (|r_{μi} − r_μ0_j |). (2.4)

Wodo viboru funkc˛Ý V_{μμ}0 zaznaqimo take. Sproba vikoristati miımolekulfflrniȷ potencial Lennarda– Dıonsa (12–6), vidomiȷ dlffl grafitu, zasv˛dqila, wo vin nezadovil~no opisu‚ molekulfflrnu dinamiku kristala S_{60} [5]. Dlffl usunennffl rozbiınosteȷ potencial Lennarda–Dıonsa dopovnvali potencialom elektrostatiqnih vza‚modiȷ zarffldiv, fflki buli na atomah vuglec ta na zv’fflzkah S=S. U praci [11] dlffl pol˛pxennffl modeli bulo zaproponovano rozglffldati kulonivs~kiȷ potenc˛al z urahuvannfflm funkc˛Ý pomilok. Avtori [10], krim potencialu Lennarda– Dıonsa, brali do uvagi necentral~nu korotkodiqu vza‚modi, zumovlenu perekrittfflm molekulfflrnih orbitaleȷ susidnih molekul u kristali. P˛d qas rozv’fflzuvannffl dinamiqnoÝ zadaqi dlffl kristala S_{60} vikoristovuvali takoı atom–atomniȷ potencial Bukingema (6–exp) [12, 13].

U proponovaniȷ praci funkciffl Vμμ0 mistit~ dva vneski: atom–atomniȷ potencial Lennarda–Dıonsa ta potencial elektrostatiqnih vza‚modiȷ zarffldiv, rozmiwenih na zv’fflzkah (cffl model~ vrahovu‚ nerivnocinnist~ zv’fflzkiv S–S ta S=S) [7]

V_{μμ}0 = 4ε 60∑ i,j=1 [( σ |r_{μi} − r_μ0_j |

)_{12} − ( σ |r_{μi} − r_μ0_j |

)_6]

+ 90∑ m,n=1 q_mq_n |r_{μm} − r_μ0_n|

, (2.5)

de rμm ta rμi — vidpovidno koordinati i-go atoma vuglec ta centra m-go zv’fflzku v molekuli μ; qm — efektivniȷ zarffld m-go zv’fflzku, priqomu qm = q — dlffl zv’fflzku C–C ˛ q_m = −2q — dlffl zv’fflzku S=S.

Znaqennffl parametriv ε, σ i q p˛dbirali takim qinom, wob rozrahovan˛ qastoti miımolekulfflrnih kolivan~ kristala fulerenu S60 fflknaȷl˛pxe opisuvali eksperiment [18]. Xlfflhom modelvannffl potenc˛alu (2.5) dlffl nih otrimali tak˛ qislovi znaqennffl:

ε = 0.059 meV, σ = 3.47 Å i q = 0.03 e (e — elemen-

tarniȷ zarffld). Rozrahunki vikonuvali u nabliıenni ıorstkih molekul za umovi zbereıennffl simetr˛Ý kristala. U c~omu vipadku vrahovuvali lixe 12 naȷbliıqih susidiv koınoÝ molekuli, fflki buli vseredini sferi radiusom a/ √ 2. B˛l~x dalekosfflın˛ elektrostatiqn˛ vza‚mod˛Ý dat~ vnesok u rozrahovan˛ znaqennffl z toqn˛st do 10^{−3}–10^{−4}.

Dlffl znaqennffl hvil~ovogo vektora k=0 dinam˛qnu zadaqu (2.1) moına rozv’fflzati okremo dlffl translfflciȷnih ta libraciȷnih ruhiv molekul u kristali (div. Dodatok). Teoretiko–grupoviȷ anal˛z dinamiqnoÝ zadaq˛ dlffl kristala S_{60} [9] zasv˛dqiv, wo dlffl qisto libraciȷnih kolivan~ İratki tverdogo fuleridu S_{60} simetriqna dinamiqna matricffl rozmirnosti

12×12 mistit~ lixe v˛s˛m nezaleınih komponent:

d_1 = D_{1x1x}, d_2 = D_{1x1y}, d_3 = D_{1x2x},

d_4 = D_{1x2y}, d_5 = D_{1x2z}, d_6 = D_{1x3x}, (2.6)

d_7 = D_{1x3z}, d_8 = D_{1x4x}.

Dlffl qisto translfflciȷnih kolivan~ İratki kristala fulerenu S60 simetriqna dinamiqna matricffl rozmirnosti 12×12 mistit~ lixe p’fflt~ nezaleınih komponent (ce sprowennffl buva‚, fflkwo nafflvna trikratno virodıena akustiqna moda) [9]:

d_1 + d_3 + d_6 + d_8 = 0, d_7 = −d_2, d_5 = d_4. (2.7)

Za dopomogo metodu pozic˛ȷnoÝ simetr˛Ý [24] bulo pokazano, wo dvadcfflt~ qotiri kolivn˛ modi kristala fulerenu S60 pod˛lfflt~sffl na p’fflt~ l˛brac˛ȷnih ta qotiri translfflc˛ȷn˛ normal~n˛ modi (odna moda Fu ‚ trikratno virodıeno akustiqno modo): G^{libr} = Ag + Eg + 3Fg , G^{tr} = Au + Eu + 2Fu. (2.8) Dlffl nevirodıenih Ag ˛ Au mod qastoti [9]

ω^2(A_g ) = d_1 + 2d_2 + d_3 − 2d_4 − 2d_5 − d_6 − 2d_7 − d_8,

ω^2(A_u) = 2(d_1 + 2d_2 + d_3 − 2d_4). (2.9)

Dlffl dvokratno virodıenih E_g ˛ E_u mod qastoti [9]

ω^2(E_g ) = d_1 − d_2 + d_3 + d_4 + d_5 − d_6 + d_7 − d_8,

ω^2(E_u) = 2(d_1 − d_2 + d_3 + d_4). (2.10)

Dlffl trikratno virodıenih F_g ˛ F_u mod qastoti viznaqat~ z harakteristiqnogo r˛vnfflnnffl

“. ¨. PRILUC^KI„, V. O. ANDRE˝V, G. G. XAPOVALOV | | | | | C_{11} − ω^2 C_{12} C_{13} C_{12} C_{22} − ω^2 C_{23} C_{13} C_{23} C_{33} − ω^2 | | | | | = 0, (2.11)

de dlffl g–modi

C_{11} = d_1 + d_3 + d_6 + d_8, C_{22} = d_1 − d_3 + d_6 − d_8, C_{12} = d_2 − d_4 + d_5 + d_7, C_{23} = d_2 + d_4 + d_5 − d_7, (2.12) C_{13} = d_2 + d_4 − d_5 + d_7, C_{33} = d_1 − d_3 − d_6 + d_8

˛ dlffl u–modi

C_{11} = C_{12} = C_{13} = 0, C_{22} = 2(d_1 + d_6), C_{23} = 2(d_2 + d_4), C_{33} = −2(d_3 + d_6). (2.13)

Otriman˛ nami sp˛vv˛dnoxennffl (2.12), (2.13) v˛dr˛znfflt~sffl v˛d rezul~tatu [9] zavdfflki neodnoznaqnomu viboru form normal~nih kolivan~ İratki kristala S60. U naxomu vipadku voni mat~ prost˛xiȷ viglffld (div. Dodatok).

Zaznaqimo, wo qastoti translfflc˛ȷnih mod zadovol~nfflt~ tak˛ umovi:

{3[ω^2_1(F_u) + ω^2 (F_u)] + 2ω^2(E_u) + ω^2(A_u)}/12 = d_1, {2ω^2(E_u) + ω^2(A_u) − 3[ω^2_1(F_u) + ω^2 (F_u)]}/12 = d_3, (2.14) [ω^2_1 (F_u) − ω^2 (F_u)]^2 = 4[(d_6 − d_8)^2 + 4(d_2 + d_4)^2], ω^2(E_u) − ω^2(A_u) = 6(d_4 − d_2). (2.15)

Qislov˛ rozrahunki element˛v dinam˛qnoÝ matric˛ dlffl qisto translfflc˛ȷnih kolivan~ zasv˛dqili, wo d6 ≈

d_8. Tod˛ z r˛vnffln~ (2.7), (2.15)

d_6 = − 1 2 (d_1 + d_3),

{3[ω^2(F_u) − ω^2_1 (F_u)] + 2[ω^2(A_u) − ω^2(E_u)]}/24 = d_2, (2.16) {2[ω^2(E_u) − ω^2(A_u)] − 3[ω^2_1(F_u) − ω^2 (F_u)]}/24 = d_4. (2.17)

Simetr˛ffl kolivan~ Teor˛ffl (T = 4.2–5 K) Eksperiment [18] (T = 10 K)

A_u 35.0 — E_u 46.7 — F_u 42.9 40.8 F_u 51.0 54.8 A_g 18.6 18.5 E_g 18.5 — F_g 17.1 — F_g 17.5 — F_g 22.0 —

Tabl. 1. Qastoti (!, sm�^1) m˛ımolekulfflrnih kolivan~ kristala fulerenu S60, rozrahovan˛ metodom atom–atomnih potenc˛al˛v pri k=0, sm�^1.

DOSL¨D”ENN DINAM¨KI ŢRATKI KRISTALA . . .

Anal˛z sp˛vv˛dnoxen~ (2.14), (2.16) sv˛dqit~, wo za v˛domimi z eksperimentu znaqennfflmi qastot dlffl translfflc˛ȷnih mod kristala fulerenu S60 moına znaȷti vs˛ komponenti ȷogo dinam˛qnoÝ matric˛ ˛, v˛dpov˛dno, utoqniti znaqennffl parametr˛v m˛ımolekulfflrnogo potenc˛alu (2.5) ε, σ ˛ q (obernena spektral~na zadaqa).

U tabl. 1 naveden˛ rozrahovan˛ za formulami (2.9)–(2.11) m˛ımolekulfflrn˛ qastoti dlffl kristala S_{60}. k baqimo, qastoti translfflc˛ȷnih mod, z fflkih 2F_u modi aktivn˛ v ¨Q–poglinann˛, leıat~ viwe v˛d qastot l˛brac˛ȷnih kolivan~, aktivnih u spektrah KRS. Otriman˛ znaqennffl qastot dat~ v˛dhilennffl do 7% v˛d eksperimental~nih danih [18].

III. VIZNAQENN˚ KONSTANT TA MODUL�V PRUȷNOST� DL˚ KRISTALA FULERENU S60

Z klasiqnoÝ teor˛Ý pruınost˛ v˛domo, wo kub˛qniȷ kristal harakterizu‚t~sffl lixe tr~oma nezaleınimi konstantami pruınost˛ [11, 16]: c_{11}, c_{12} ˛ c_{44}. Õh viznaqat~ qerez xvidkost˛ zvuku v kristal˛ za formulami

[11]

c_{11} = ρv^2_l [100], c_{12} = c_{11} − 2ρv^2_{1t}[110], c_{44} = ρv^2_t [100], (3.1)

de ρ = 1.73 g/sm^3 — gustina kristala fulerenu S60; v1 ˛ vt — pozdovınffl ta popereqna xvidkost˛ zvuku u v˛dpov˛dnih kristalograf˛qnih naprfflmkah [100] ˛ [110], [100].

Za teor˛‚ zburen~ mi otrimali r˛vnfflnnffl dispers˛Ý akustiqnih hvil~ z urahuvannfflm vplivu l˛brac˛ȷnih kolivan~ (div. Dodatok), fflke da‚ zmogu obqisliti Ýhn˛ xvidkost˛ za takimi formulami: u naprfflmku [100]

v^2_{1t} = a^2 8 [ d_1 + d_6 + 2 ω^2_1 (F_g )

(d^′_3 + d^′_8)^2 ] ,

v^2_l = a^2 8 [ d_1 + d_3 + ( 2 3ω^2(Ag) + 1 ω^2(Eg) ) (d^′_6 + d^′_8)^2 + 2 ω^2_3 (F_g )

(d^′_4 + d^′_7)^2 ] , (3.2)

v^2_t a^2 8 [ d_1 + d_8 + 2 ω^2 (F_g )

(d^′_5 − d^′_4)^2 ] ; u naprfflmkah [110] ta [111] | | | | | v^2 − τ_{11} τ_{12} τ_{13} τ_{12} v^2 − τ_{22} τ_{23} τ_{13} τ_{23} v^2 − τ_{33} | | | | | = 0, (3.3)

de dlffl naprfflmku [110]

τ_{11} = a 16 [ d_1 − d_8 + ( 1 6ω^2(A_g ) + 4 ω^2(E_g ) ) (d^′_5 + d^′_7)^2 + 2 ω^2_1 (F_g )

(d^′_3 + d^′_8)^2 + 2 ω^2_3 (F_g )

(d^′_6 + d^′_8)^2 ] ,

τ_{12} = a^2 8 [ d_2 + 1 2 ( 1 3ω^2(A_g ) + 1 ω^2(E_g ) ) (d^′_5 + d^′_7)(d^′_6 + d^′_8) +

(d^′_3 + d^′_8)(d^′_7 − d^′_5)

ω^2_1 (F_g ) + (d^′_6 + d^′_8)(d^′_7 + d^′_4) ω^2_3 (F_g ) ] ,

τ_{13} = a^2 16 (d^′_7 + d^′_5) [ d^′_3 + d^′_7 + d^′_8 − d^′_4

3ω^2(A_g ) − d^′_3 + d^′_8 ω^2(E_g ) ] , (3.4)

τ_{22} = a^2 16 [ d_1 − d_6 + ( 2 3ω^2(A_g ) + 1 ω^2(E_g ) ) (d^′_6 + d^′_8)^2 + 2

(d^′_7 − d^′_5)^2 ω^2_1(F_g ) + 2 (d^′_4 + d^′_7)^2 ω^3 (F_g ) ] ,

τ_{23} = a^2 8 (d^′_6 + d^′_8) [ d^′_3 + d^′_7 + d^′_8 − d^′_4

3ω^2(A_g ) − d^′_3 + d^′_8 2ω^2(E_g ) ] ,

τ_{33} = a^2 16 [ d_1 − d_3 + 2

(d^′_3 + d^′_7 + d^′_8 − d^′_4)^2 3ω^2(A_g ) + (d^′_3 + d^′_8)^2 ω^2(E_g ) + 2 (d^′_5 − d^′_4)^2 ω^2 (F_g ) ] ;

“. ¨. PRILUC^KI„, V. O. ANDRE˝V, G. G. XAPOVALOV

dlffl naprfflmku [111]

τ_{11} = a^2 32 [ 3d_1 + d_8 + 2 3ω^2(A_g ) ( √ 2(d^′_3 + d^′_6) − ( √ 2 − 1)d^′_5 + ( √ 2 + 1)d^′_7)^2

+ 1 ω^2(E_g )

(d^′_5( √ 2 + 1) − ( √ 2 − 1)d^′_7)^2 + 2

(d^′_3 + d^′_8)^2 ω^2_1 (F_g ) + 2 (d^′_6 + d^′_8)^2 ω^2_3 (F_g ) ] ,

τ_{12} = a^2 16 [ d_2 + ( 1 3ω^2(A_g ) ( √ 2(d^′_3 + d^′_6) − ( √ 2 − 1)d^′_5 + ( √ 2 + 1)d^′_7 )

+ 1 2ω^2(E_g )

(d^′_5( √ 2 + 1) − ( √ 2 − 1)d^′_7))(d^′_6 + d^′_8) +

(d^′_3 + d^′_8)(d^′_7 − d^′_5) ω^2_1 (F_g ) + (d^′_6 + d^′_8)(d^′_4 + d^′_7) ω^2_3 (F_g ) ] ,

τ_{13} = a^2 16 [√ 2d_2 + 1 3ω^2(A_g ) ( √ 2(d^′_3 + d^′_6) − ( √ 2 − 1)d^′_5 + ( √ 2 + 1)d^′_7)(d^′_3 + d^′_8 + ( √ 2 − 1)d^′_4 + ( √ 2 + 1)d^′_7) (3.5)

+ 1 2ω^2(E_g )

(d^′_5( √ 2 + 1) − ( √ 2 − 1)d^′_7)( √ 2(d^′_4 + d^′_7) − d^′_3 − d^′_8) + √ 2 ω^2_3 (F_g )

(d^′_7 + d^′_5)(d^′_6 + d^′_8) ] ,

τ_{22} = a^2 32 [ 3d_1 + d_6 + ( 2 3ω^2(A_g ) + 1 ω^2(E_g ) ) (d^′_6 + d^′_8)^2 + 4

(d^′_5 − d^′_4)^2 ω^2(F_g ) + 2 (d^′_7 − d^′_5)^2 ω^2_1 (F_g ) + 2 (d^′_4 + d^′_7)^2 ω^2_3 (F_g ) ] ,

τ_{23} = a^2 16 [√ 2d_2 + ( 1 3ω^2(A_g )

(d^′_3 + d^′_8 + ( √ 2 − 1)d^′_4 + ( √ 2 + 1)d^′_7) + 1 2ω^2(E_g ) ( √ 2(d^′_4 + d^′_7) − d^′_3 − d^′_8) ) (d^′_6 + d^′_8)

− √ 2 (d^′_5 − d^′_4)^2 ω^2 (F_g ) √ 2 ω^2_3 (F_g )

(d^′_4 + d^′_7)(d^′_5 + d^′_7) ] ,

τ_{33} = a^2 32 [ 3d_1 + d_3 + 2 3ω^2(A_g )

(d^′_3 + d^′_8 + ( √ 2 − 1)d^′_4 + ( √ 2 + 1)d^′_7)^2

+ 1 ω^2(E_g ) ( √ 2(d^′_4 + d^′_7) − d^′_3 − d^′_8)^2 + 2

(d^′_5 − d^′_4)^2 ω^2 (F_g ) + 4 (d^′_5 + d^′_7)^2 ω^2_3 (F_g ) ] .

Tut veliqini d ˛ d^′ (d^′ =^∂_{∂k} [D^{tr}(k)]|k→0) viraıen˛ qerez komponenti dinam˛qnoÝ matric˛ kristala ˛ opisut~ v˛dpov˛dno qisto translfflc˛ȷniȷ ruh molekul ta ȷogo zv’fflzok z l˛brac˛ȷnim ruhom u dovgohvil~ovomu nabliıenn˛ (k→ 0).

Naprfflmok u kristal˛ v1t v2t vl

[100] 2.50 2.50 3.60 [110] 1.98 2.50 3.96 [111] 2.21 2.21 4.16

Tabl. 2. Xvidkost˛ zvuku (v km/s) u kristal˛ fulerenu S60, rozrahovan˛ metodom atom–atomnih potenc˛al˛v; vt˛ vl — popereqna ˛ pozdovınffl xvidkost˛ zvuku u v˛dpov˛dnih kristalograf˛qnih naprfflmkah.

U tabl. 2 naveden˛ znaqennffl rozrahovanih xvidkosteȷ akustiqnih hvil~ u kristal˛ fulerenu S_{60} pri

T = 4.2–5.0 K. Otriman˛ rezul~tati uzgodıut~sffl z

danimi [9–12], u fflkih xvidkost˛ poxirennffl zvukovih kolivan~ u tverdomu fulerid˛ S60 viznaqali za nahilom dispers˛ȷnih krivih akustiqnih v˛tok b˛lffl toqki k=0.

Vaılivo zaznaqiti, wo pri rozrahunku xvidkosteȷ zvuku za formulo (D.8) osnovniȷ vnesok (bliz~ko 80–85%) zumovleniȷ drugim dodankom u sp˛vv˛dnoxenn˛ (D.7). Ce sv˛dqit~ pro sil~niȷ zv’fflzok translfflc˛ȷnih ta l˛brac˛ȷnih ruh˛v molekul u kristal˛ fulerenu S60.

Dlffl kristala S_{60} konstanti pruınost˛, Mbar: c_{11}

= 0.224, c_{12} = 0.091, c_{44} = 0.116.

Dlffl kub˛qnogo kristala modul~ ob’‚mnogo stisnennffl K ta modul~ “nga E viznaqat~ za formulami [11] K = 1 3 (c_{11} + 2c_{12}),

DOSL¨D”ENN DINAM¨KI ŢRATKI KRISTALA . . .

E = 1 2 (E_1 + E_2), de E_1 =

(c_{11} − c_{12} + 3c_{44})(c_{11} + 2c_{12})

2c_{11} + 3c_{12} + c_{44} ,

E_2 =

5c_{44}(c_{11} − c_{12})(c_{11} + 2c_{12})

c_{44}(3c_{11} + c_{12}) + (c_{11} − c_{12})(c_{11} + 2c_{12})

. (3.6)

Koef˛c˛‚nt Puasona ν = 1 6 ( 3 − E K ) . (3.7)

Rozrahovan˛ modul˛ pruınost˛ K, E ta koef˛c˛‚nt Puasona ν dlffl tverdogo fuleridu S60 pri T = 4.2–5.0 K v˛dpov˛dno dor˛vnt~: K = 0.135 Mbar, E = 0.227 Mbar ˛ ν = 0.22. Otrimane nami znaqennffl dlffl modulffl ob’‚mnogo stisnennffl K dobre uzgodıu‚t~sffl z rezul~tatom [17]: K = 0.130 Mbar v oblast˛ temperatur 1.4 < T < 20 K.

DODATOK. VIZNAQENN˚ XVIDKOSTE` ZVUKU V KRISTAL� FULERENU S60 ZA TEOR�ı ZBUREN^

Zapixemo r˛vnfflnnffl ruhu İratki kristala (2.1) u rozgornut˛ȷ form˛

ω^2 ( e^t e^r ) = ( D^{tt} D^{tr} D^{rt} D^{rr} ) ( e^t e^r ) , (D.1)

de D^{tt}, D^{rr} ˛ D^{tr} — bloki dinam˛qnoÝ matric˛, fflk˛ opisut~ pruın˛ vza‚mod˛Ý p˛d qas translfflc˛ȷnih, l˛brac˛ȷnih ruh˛v molekul, a takoı Ýhn˛ȷ zv’fflzok; e^t ˛ e^r — v˛dpov˛dno translfflc˛ȷna ˛ l˛brac˛ȷna komponenti ampl˛tudnogo vektora zm˛wennffl molekul kristala.

Osk˛l~ki molekula u İratc˛ zaȷma‚ poloıennffl centra ˛nvers˛Ý, to v dovgohvil~ovomu nabliıenn˛ dlffl dinam˛qnoÝ matric˛ kristala spravedliv˛ tak˛ sp˛vv˛dnoxennffl [16]:

D^{tt}(k) = D^{tt}(0) + o(k^2), D^{rr}(k) = D^{rr}(0) + o(k^2),

D^{tr}(k) = o(k). (D.2)

Otıe, pri k = 0 zv’fflzku translfflc˛ȷnih ta l˛brac˛ȷnih ruh˛v nema, ˛ graniqn˛ ampl˛tudn˛ vektori pod˛lfflt~sffl na dv˛ İrupi, fflk˛ opisut~ qist˛ translfflc˛Ý ta qist˛ l˛brac˛Ý. Komponenti cih vektor˛v zadovol~nfflt~ r˛vnfflnnffl

ω^2e^t_0 = D^{tt}(0)e^t_0, ω^2e^r_0 = D^{rr}(0)e^r_0. (D.3)

Zaznaqimo, wo vektori e^t_0 ˛ e^r_0 mi otrimali anal˛tiqno za dopomogo teoretiko–grupovih metod˛v [25]: < A_u| =< A_g | = 1 √ 12 ⟨111¯1¯11¯11¯11¯1¯1|,

< E_u| =< E_g | = 1 √ 8 ⟨0¯110110¯1¯101¯1|,

< F_u| =< F_g | = 1 2 ⟨100¯100100¯100|, (D.4) < F_u| =< F_g | = 1 2 ⟨100100¯100¯100|, < F_g | = 1 2 ⟨100100100100|.

Tri vektori e^t_0 = e^t_{ak}0 = (e1, e2, e3), fflk˛ v˛dpov˛dat~ trikratno virodıenomu vlasnomu znaqenn ω = 0, moına vibrati napravlenimi vzdovı kristal˛qnih oseȷ:

e_1 = 1 2 ⟨100100100100|,

e_2 = 1 2 ⟨010010010010|, (D.5)

e_3 = 1 2 ⟨001001001001|.

Pri k ≠ 0 zv’fflzok translfflc˛ȷnih ta l˛brac˛ȷnih ruh˛v privodit~ do togo, wo akustiqn˛ kolivannffl mat~ fflk translfflc˛ȷnu, tak ˛ l˛brac˛ȷnu komponentu. Vikoristovuqi graniqn˛ vektori (D.4), (D.5) ˛ qastoti (div. tabl. 1) fflk nul~ove nabliıennffl ta vrahovuqi sp˛vv˛dnoxennffl (D.1), (D.2), moına viznaqiti c˛ komponenti za teor˛‚ zburen~. V oblast˛ l˛n˛ȷnoÝ dispers˛Ý Ýhn˛ translfflc˛ȷn˛ komponenti ne m˛stfflt~ dom˛xki graniqnih optiqnih fonon˛v, Ýh moına obqisliti z

[v^2_j (n) − τ(n)] e^{t0}_{ak} (n_j ) = 0, (D.6) de τ(n) =

∂^2 ∂k^2 [D^{tt}(k) + D^{tr}(k)D^{rr}(k)D^{rt}(k)]|_{k→0}. (D.7)

Tut vj (n) — fazova xvidk˛st~ fonona j-Ý v˛tki, fflkiȷ poxir‚t~sffl vzdovı vektora n = k/|k| ˛ ȷogo moına viznaqiti z harakteristiqnogo r˛vnfflnnffl

|v^2_j (n) − τ(n)| = 0. (D.8)

“. ¨. PRILUC^KI„, V. O. ANDRE˝V, G. G. XAPOVALOV

[1] V. M. Loktev, FNT 18, 217 (1992).

[2] H. Eickenbusch, P. Hartwich, Fullerene (Technologie– Analyze) (VDI Technologiezentrum, Physikalische Technologien, 1993).

[3] A. F. Hebard, M. J. Rosseinsky et al., Nature 350, 600 (1991).

[4] I. I. Mazin, O. V. Dolgov et al., Phys. Rev. B 47, 538 (1993).

[5] M. Sprick, A. Cheng, M. L. Klein, J. Phys. Chem. 96, 2027 (1992).

[6] A. Cheng, M. L. Klein, Phys. Rev. B 45, 1889 (1992). [7] J. P. Lu, X. P. Li, R. M. Martin, Phys. Rev. Lett. 68, 1551 (1992).

[8] X. P. Li, J. P. Lu, R. M. Martin, Phys. Rev. B 46, 4301 (1992).

[9] T. Yildirim, A. B. Harris, Phys. Rev. B 46, 7878 (1992). [10] A. S. Lipin, B. N. Mavrin, phys. stat. sol. (b) 177, 85 (1993).

[11] J. Yu, L. Bi et al., Phys. Rev. B 49, 5008 (1994). [12] E. Burgos, E. Halac, H. Bonadeo, Phys. Rev. B 49, 15544 (1994).

[13] ~. I. Muhtarov, “. N. Kraskov, ”FH 68, 1065 (1994).

[14] V. A. Andreev, “. I. Priluckiȷ, Ukr. f˛z. ıurn. 37, 844 (1992).

[15] V. A. Andreev, “. I. Priluckiȷ, FNT 19, 1341 (1993).

[16] A. I. Kitaȷgorodskiȷ, Molekulfflrnye kristally

(Nauka, Mockva, 1971).

[17] W.P.Beyermann, M.F.Hundley et al., Phys. Rev. Lett.

68, 2046 (1992).

[18] P. J. Horoyski, M. L. Thewalt, Phys. Rev. B 48, 11446 (1993).

[19] H. W. Kroto, J. R. Health et al., Nature 318, 162 (1985). [20] F. Leclercq, P. Damay, M. Foukani et al., Phys. Rev. B 48, 2748 (1993).

[21] P. A. Hainey, J. E. Fisher et al., Phys. Rev. Lett. 66, 2911 (1991).

[22] R. Sachidanandam, A. B. Harris, Phys. Rev. Lett. 67, 1467 (1991).

[23] S. Kalifano, V kn.: Kolebatel~naffl spektroskopiffl.

Sovremennye vozzreniffl. Tendenciffl razvitiffl (Mir,

Moskva, 1981).

[24] B. N. Mavrin, Opt. i spektr. 49, 79 (1980). [25] G. . Lbarskiȷ, Teoriffl grupp i fizika (Nauka, Mo-

skva, 1986).

INVESTIGATION OF LATTICE DYNAMICS FOR SOLID C_{60}

Yu. I. Prilutski, V. A. Andreev, G. G. Shapovalov Kyiv Shevchenko University, Chair of Physics 64 Volodymyrska Str., Kyiv UA–252017, Ukraine

A calculation of the vibrational spectrum of intermolecular modes of the low–temperature orientationally ordered crystalline phase of fullerene C60 is carried out in the approximation of intermolecular potential which includes two contributions: the atom–atom Lennard–Jones (12–6) potential and the electrostatic potential of charges located at the single and double bonds. Sound velocities, elastic constants and bulk modulus are calculated using the perturbation theory. The obtained results were compared with the available experimental data.