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Doslid�eno ener�i� osnovnogo stanu ta pepehid metal-dielektpik u modeli vuz~kozonnogo

paramagnetika z neekv�valentnimi gabbard�vs~kimi p�dzonami ppi polovinnomu zapovnenni

zoni ta nul~ovi� temperaturi. Otpimano odnoqastinkovi� ener�etiqni� spektr, kriteri� pe-
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I. VSTUP

Znaqna uvaga, wo ÝÝ pridil��t~ v ostanni 25{30 ro-

kiv doslid�enn� materi�liv z vuz~kimi ener�etiq-

nimi zonami (prikladom �kih  oksidi, sul~fidi ta

selenidi perehidnih metaliv), zumovlena Ýhn�mi uni-

kal~nimi fiziqnimi vlastivost�mi. Vidkritt� vi-

sokotemperaturnoÝ nadprovidnosti we bil~xe pidsi-

lilo interes do ~ogo klasu spoluk.

Teper zagal~nopri�n�to, wo vlastivosti ih ma-

teri�liv (taki, napriklad, �k perehid dielektrik-

metal) zumovleni mi�elektronnimi korel�i�mi.Ba-

zovimi tut  model~ Gabbarda [1℄ (div. ogl�di [2,3℄)

ta ÝÝ uzagal~nenn�.

Uzagal~nenn� modeli Gabbarda vrahuvann�m mat-

riqnih elementiv kulonivs~koÝ vzamodiÝ, nedi�go-

nal~nih za vuzlami �ratki, zaproponovane v pra-

�h [4{6℄, dozvol� vivqati efekti mi�elektronnih

korel�i�, �ki zalixalis� za me�ami zastosovnosti

modeli Gabbarda, zokrema efekti elektron-dirkovoÝ

asimetriÝ, zumovlenoÝ vrahuvann�m korel~ovanogo pe-

renosu elektroniv [7{14℄.

Uperxe na va�livist~ urahuvann� korel~ovanogo

perenosu elektroniv pri opisi vuz~kozonnih materi�-

liv bulo vkazano v prai [4℄, zokrema bulo pokazano,

wo u vipadku sil~nih i pomirnih vnutrixn~oatom-

nih vzamodi� korel~ovani� perenos privodit~ do

elektron-dirkovoÝ asimetriÝ [6,15℄ (u ~omu zv'�zku

div. tako� pra� [4,5,8,14℄) ta perenormuvann� xi-

rin ener�etiqnih zon.Doslid�enn� vuz~kozonnoÝ mo-

deli, wo vrahovu korel~ovani� perenos elektroniv,

bula prisv�qena nizka pra~ [6,15{19℄, de, zokrema,

bulo vivqeno perehid metal-dielektrik(PMD), po-

vedinku konentraiÝ pol�rnih staniv (dirok qi dvi-

�ok), hemiqnogo poteni�lu, ener�etiqnoÝ wilini v

odnoelektronnomu ener�etiqnomu spektri. Ce dozvo-

lilo �kisno po�sniti mehanizm perehodu z metaliq-

nogo v dielektriqni� stan pri zrostanni temperaturi

ta z dielektriqnogo v metaliqni� stan pri prikla-

danni zovnixn~ogo tisku, osoblivosti povedinki ener-

�iÝ zv'�zku, konentrai�nu zale�nist~ ener�iÝ ak-

tivaiÝ, spostere�uvani v de�kih vuz~kozonnih ma-

teri�lah. Pri ~omu dl� znahod�enn� odnoelektron-

noÝ funkiÝ �rina ta ener�etiqnogo spektra zastoso-

vuvali uzagal~nene nabli�enn� Gartri{Foka [20℄ u

formi, zaproponovani� dl� modeli Gabbarda v pra-

�h [6,21℄. Pol�pxene nabli�enn�, zaproponovane v

prai [22℄, dozvol� povn�xe opisati elektronni ko-

rel�iÝ dl� sil~nih ta pomirnih vnutrixn~oatomnih

vzamodi� (zokrema v d�l�ni PMD).

C� pra� prisv�qena zastosuvann� nabli-

�enn� [22℄ dl� doslid�enn� osnovnogo stanu modeli

vuz~kozonnogo materi�lu z elektron-dirkovo� asi-

metri�. U rozdili 2 zna�deno odnoelektronnu fun-

ki� �rina ta ener�etiqni� spektr modeli. U rozdili

3 obqislena konentrai� pol�rnih staniv. Rozdil 4

prisv�qeni� vivqenn� PMD v modeli. Doslid�enn�

ener�iÝ osnovnogo stanu modeli provedene v rozdili 5.

U rozdil� 6 obgovoreno otriman� rezul~tati ta podano

visnovki.

II. FUNKCI� �RINA TA ENER�ETIQNI�

SPEKTR MODELI

Rozgl�n~mo model~ vuz~kozonnogo paramagnetika,

wo opisut~s� gamil~toni�nom, �ki� urahovu kore-

l~ovani� perenos elektroniv [6℄:
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tut X
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| operatori Gabbarda [23℄ perehodu vuzla i

zi stanu jli u stan jki,X

k

i

| operator qisla jki-staniv

na vuzli i, � poznaqa spin elektrona (� =#; "), a �� |

proeki� spinu, protile�nu do �; � | hemiqni� po-

teni�l modeli, U | ener�i� kulonivs~kogo vidxtov-

huvann� dvoh elektroniv z protile�nimi spinami na

odnomu vuzli, t

ij

(n) | efektivni� konentrai�no-

zale�ni� [6℄ inte�ral perenosu elektrona z vuzla j
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de t
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| \zonni�" inte�ral perehodu elektrona z

vuzla j na vuzol i (t

ij

< 0) , T

ij

| matriqni� ele-

ment perehodu elektrona z vuzla j na vuzol i za

umovi, wo na vuzli j qi vuzli i  elektron �z pro-

tile�nim spinom (T

ij

> 0), T

0

ij

opisu perenos z ura-

huvann�m zaselenosti susidnih vuzliv, wo ne berut~

uqasti v proesi perestribuvann� (T

0

ij

> 0); za kla-

sifikai�, pri�n�to� v pra� [6℄, T

0

ij

opisu kore-

l~ovani� perenos perxogo rodu, T

ij

| korel~ovani�

perenos drugogo rodu. �kisni� efekt vkl�qenn� v

gamil~toni�n korel~ovanogo perenosu pol�ga v pe-

renormuvanni inte�rala perenosu, �ki� sta spin- ta

konentrai�no zale�nim. Oskil~ki veliqini jt

ij

j,

T

ij
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0
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odnogo por�dku, vsi vkazani matriqni ele-

menti opisu�t~ proesi perenosu elektrona, to dl�

korektnogo opisu spostere�uvanih osoblivoste� f�-

ziqnih vlastivoste� vuz~kozonnih materi�liv ura-

huvann� T

ij

ta T

0

ij

 prinipovo neobhidnim (div u

~omu zv'�zku pra� [6℄). Uvedemo bezrozmirni� pa-

rametr � = T

ij

=jt

ij

(n)j, wo harakterizu vidnosnu ve-

liqinu korel~ovanogo perenosu.

Odnoelektronnu funki� �rina mo�na podati u
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Dl� znahod�enn� funki� (2.6{2.9) zastosu�mo pro-

eduru, zaproponovanu v prai [22℄.
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perxi tri sumi, wo otrimani vnaslidok komutuvann�
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Ostanni tri sumi v rivn�nni (2.10) urahovumo v na-

bli�enni seredn~ogo pol�
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Doil~nist~ vikoristann� riznih nabli�en~ u riv-

n�nn�h (2.11) ta (2.12) zumovlena vidminnost�mi v

operatorni� strukturi qleniv gamil~toni�na H
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Dl� funkiÝ (2.7) vidpovidna proedura ma vigl�d
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Dl� neoperatornih koefiintiv �(pi) ta ~�(pi), zg�dno

z metodom pra� [6℄, u paramagnetnomu stani pri kon-

entraiÝ elektroniv n = 1 otrimumo
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liv (dvi�ok), dl� n = 1 rivna konentraiÝ  � hX

0

p

i

neza�n�tih vuzliv (dirok).

Rozv'�zok sistemi rivn�n~ dl� fur'-komponent

funki� (2.6), (2.7) z urahuvann�m (2.15) da
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 ener�etiqni� spektr sistemi.

Analogiqno otrimamo dl� fur'-komponent funki� (2.8), (2.9):
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Viraz dl� odnoelektronnoÝ funkiÝ �rina (2.5) matime vigl�d
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Funki� �rina (2.21) ta ener�etiqni� spektr sis-

temi (2.18)  toqnimi v graniqnih vipadkah t

k

= 0

ta U = 0 (atomna ta zonna granii vidpovidno). Pri

~

t(k) = t

0

(k) = t(k) virazi (2.18) ta (2.21) perehod�t~

vidpovidno u virazi dl� spektra ta odnoqastinkovoÝ

funkiÝ �rina, otrimani v prai [22℄.

III. PEREHID METAL-DIELEKTRIK

Z ener�etiqnogo spektra (2.18) zna�d�mo ener�e-

tiqnu wilinu �k rizni� ener�i� mi� na�ni�qim do-

zvolenim rivnem verhn~oÝ zoni ta na�viwim dozvole-

nim rivnem ni�n~oÝ zoni:

�E = �2w(1� 2d)(1� � ) +

Q

1

+ Q

2

2

; (3.1)

tut

Q

1;2

=

�

(U � 2�Cw)

2

+ (1� 2� )

2

w

2

�

1

2

;

C = 1� 2d+ 4d

2

;

w = zjt

ij

j, z� k�l~k�st~ na�bli�qih do vuzla susidiv.

Zale�nist~�E=U vid parametra U=w pri riznih zna-

qenn�h parametra korel~ovanogo perenosu � poka-

zana na ris. 1.

Pri pevnomu kritiqnomu znaqenni (

U

w

)



wilina

znika | v sistemi vidbuvat~s� perehid dielektrik-

metal. Ni�n� kriva na ris. 1 vidtvor� zale�nist~

�E=U vid U=w, zna�denu v prai [22℄ dl� modeli Gab-

barda. Vidno, wo korel~ovani� perenos zmenxu zna-

qenn� (U=w)



. Zmina kritiqnogo znaqenn� (U=w)



z

rostom � pokazana na ris. 2.

Veliqini (U=w)



, �k� mi zna�xli, pri fikso-

vanih znaqenn�h parametra korel~ovanogo pere-

nosu  menximi, ni� vidpovidni kritiqni znaqenn�,

oder�ani v prai [24℄. Na ris. 3 ener�etiqna wi-

lina, otrimana z formuli (3.1) pri pevnomu zna-
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qenni parametra korel~ovanogo perenosu, porivn�-

t~s� z vidpovidnim rezul~tatom pra~ [16{19℄. Za-

stosovane tut nabli�enn� da dewo menxe zna-

qenn� (U=w)



, ni� otrimane u vkazanih pra�h.

Ris. 1. Energetiqna wilina �k funki� parametra

U=w: ni�ni� grafik vidpovida znaqenn� � = 0, seredni�

| � = 0:1, verhni� | � = 0:2

Ris. 2. Zmina kritiqnogo znaqenn� (U=w)



pri zbil~-

xenni parametra korel~ovanogo perenosu � (�=0 vidpovi-

da modeli Gabbarda).

Na vidminu vid rezul~tatu pra~ [16{19℄, rozklad

spektra (3.1) pri velikih U=w mistit~ korektni� do-

danok, propori�ni� do w

2

=U . Va�livo vidznaqiti,

wo nax pidhid do rozgl�du PMD v modeli z neekvi-

valentnimi pidzonami vidtvor� toqni� rezul~tat

pra~ [25{28℄. Pri t
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k

= 0 otrimumo z (3.1)
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= w + ~w; (3.2)

de w | napivxirina ni�n~oÝ gabbardivs~koÝ pidzoni,

~w = zj

~

t

ij

j| napivxirina verhn~oÝ gabbardivs~koÝ pid-

zoni.

Ris. 3. Ener�etiqna w�lina, zna�dena v �� pra�

(verhn� kriva), ta v�dpov�dni� rezul~tat pra~ [16

{19℄ (ni�n� kriva). Parametr korel~ovanogo perenosu

� = 0:1.

IV. KONCENTRACI� POL�RNIH STANIV

Dl� znahod�enn� konentraiÝ dvi�ok d z funk-
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�

; (4.3)

wo zb�gat~s� z vidpovidnim rezul~tatom pra� [22℄

dl� konentraiÝ pol�rnih staniv u metaliqni� fazi.

Pri j"j

1;2

> w z funkiÝ (2.20) oder�umo

d =

1

4

�

1

4w

�C

D

1

2

(Q

1

�Q

2

) (4.4)

�

U

8w

(1� � )

2

D

3

2

ln

�

�

�

�

�

D

1

2

Q

1

�Dw � 2�UC

D

1

2

Q

1

+Dw � 2�UC

�

�

�

�

�

:

Pri � = 0 (model~ Gabbarda) zvidsi otrimumo

d =

1

4

+

U

8w

ln

�

�

�

�

�

�

q

1 +

U

w

2

+ 1

q

1 +

U

w

2

� 1

�

�

�

�

�

�

; (4.5)

wo zb�gat~s� z rezul~tatom pra� [22℄ dl� konent-

raiÝ pol�rnih staniv u dielektriqni� fazi.

Na ris. 4 pokazana konentrai� dvi�ok d �k fun-

ki� parametra U=w pri riznih znaqenn�h para-

metra korel~ovanogo perenosu � . Z risunka vidno,

Ris. 4. Konentrai� dvi�ok �k funki� parametra

U=w: ni�ni� grafik vidpovida znaqenn� � = 0:2, seredni�

| � = 0:1, verhni� | � = 0.

wo zbil~xenn� parametra korel~ovanogo perenosu

privodit~ do zmenxenn� konentraiÝ pol�rnih

staniv pri fiksovanih znaqenn�h U=w. Na ris. 5

konentrai� dvi�ok, otrimana z formul (4.2{4.4),

porivn�t~s� z rezul~tatom pra~ [16{19℄. Na vid-

minu vid rezul~tatu pra~ [16{19℄, zna�deni tut zna-

qenn� d vidminni vid nul� u vsi� d�l�ni znaqen~ U=w.

Ris. 5. Konentrai� dvi�ok, zna�dena v i� prai, ta

vidpovidni� rezul~tat pra~ [16{19℄. Parametr korel~o-

vanogo perenosu � = 0:1.

Va�livo vidznaqiti, wo pri zrostanni parametra

U=w vid zale�nosti d(U=w) zmin�t~s�.�k naslidok

kriva ma zlam u toqi perehodu metal-dielektrik.

Otrimana tut zale�nist~ d(U=w) dl� vipadku � = 0

(model~ Gabbarda) dobre uzgod�ut~s� z rezul~tatom

pra� [29℄, oder�anim dl� modeli Gabbarda v granii

neskinqennoÝ rozmirnosti prostoru (na ris. 6 poriv-

n�no konentraiÝ dvi�ok �k funkiÝ U="

0

, de "

0

 se-

redn� zonna ener�i� elektroniv).

V. ENER�I� OSNOVNOGO STANU

Ener�i� osnovnogo stanu sistemi v rozrahunku na

vuzol �ratki zapix�mo �k sumu kinetiqnoÝ ta poten-

i�l~noÝ ener�iÝ elektroniv

E

0

N

=

E

k

N

+ Ud; (5.1)

tut d zadat~s� virazom (4.2) v metaliqni� fazi i vi-

razom (4.4) v dielektriqni� fazi. Dl� znahod�enn�

kinetiqnoÝ ener�iÝ elektroniv vikoristovumo for-

mulu
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E
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A

: (5.2)

Seredni u virazi (5.2) zna�d�mo za dopomogo� funki� (2.6){(2.9):
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: (5.5)

Dl� rozrahunku (5.3-5.5) pri nul~ovi� temperaturi pere�d�mo do inte�ruvann� z pr�mokutno� gustino� staniv:
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X
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i

X
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j

i =

1
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Takim qinom, otrimamo dl� j"j

1;2

< w (metaliqna faza)
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= Ud� (1� � )
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+

U

2

2wg
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; (5.9)

de

g = (1 � � )(1� 2d);

P =

(2�

2

C � (1� � ))

D

;

F =
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1
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2
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:

Dl� j"j
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> w (dielektriqna faza)
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: (5.10)
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Ris. 6. Porivn�nn� zale�noste� d(U="

0

): neperervna

lini� | nax rezul~tat, xtrihovana lini� | rezul~-

tat iterovanoÝ teoriÝ zburen~, toqki | rezul~tat metodu

QMC.

Za vidsutnosti korel~ovanogo perenosu (� = 0)

zvidsi oder�umo vidpovidni formuli pra� [22℄.

Zale�nosti ener�iÝ osnovnogo stanu vid U=w dl�

pevnih znaqen~ � pokazani na ris. 7. Vidno, wo E

0

=N

ma zlam u toqi PMD. Zrostann� parametra kore-

l~ovanogo perenosu � privodit~ �k do zmenxenn�

absol�tnoÝ veliqini kinetiqnoÝ ener�iÝ elektroniv

(zvu�enn� ener�etiqnoÝ zoni), tak i do zmenxenn�

poteni�l~noÝ ener�iÝ elektroniv (zmenxenn� kon-

entraiÝ podvi�no za�n�tih vuzliv). Ot�e, korel~-

ovani� perenos elektroniv suttvo zmin� ener�i�

osnovnogo stanu sistemi v d�l�ni poblizu PMD.

Ris. 7. Ener�i� osnovnogo stanu �k funki� parametra

U=w: ni�ni� grafik vidpovida znaqenn� � = 0, seredni�

| � = 0:1, verhni� | � = 0:2.

Podibni� visnovok zrobili avtori pra~ [24,30℄, �ki

doslid�uvali osnovni� stan modeli metodom Gartri{

Foka v odnovimirnomu vipadku ta metodom sered-

n~ogo pol� v tehnii dopomi�nih bozoniv vidpovidno.

Zauva�mo, prote, wo isnu problema viznaqenn� ko-

rektnogo kriteri� PMD v metodi dopomi�nih bozoniv

(div. u ~omu zv'�zku pra� [18,31℄).

Pri � = 0 (model~ Gabbarda) zale�nist~ ener�iÝ

osnovnogo stanu, �ku mi otrimali, dobre uzgod�u-

t~s� z me�ami na veliqinu ener�iÝ osnovnogo stanu,

zna�denimi dl� trivimirnogo vipadku v prai [32℄

(ris. 8)

Ris. 8. Verhn� (verhn� kriva) ta ni�n� (ni�n� kriva)

me�i na ener�i� osnovnogo stanu u trivimirnomu vipadku

ta ener�i� osnovnogo stanu, zna�dena v i� prai (seredn�

kriva).

VI. VISNOVKI

U i� prai mi doslidili vpliv korel~ovanogo pe-

renosu na perehid metal-dielektrik ta seredn� ener-

�i� elektroniv u paramagnetnomu osnovnomu stani mo-

deli z neekvivalentnimi gabbardivs~kimi pidzonami

pri polovinnomu zapovnenni. Dl� znahod�enn� od-

noelektronnoÝ funkiÝ �rina ta ener�etiqnogo spek-

tra vikoristano nove dvopol�sne nabli�enn�, za-

proponovane v prai [22℄. Zna�deno kvaziqastinkovi�

ener�etiqni� spektr, zale�ni� vid veliqin ener�iÝ

vnutrixn~oatomnogo kulonivs~kogo vidxtovhuvann�

U , napivxirini ener�etiqnoÝ zoni w, konentraiÝ

pol�rnih staniv (dirok ta dvi�ok) ta parametra ko-

rel~ovanogo perenosu � . Za dopomogo� virazu dl�

ener�etiqnoÝ wilini opisano PMD v sistemi pri po-

lovinnomu zapovnenni zoni (n = 1). Kriteri� PMD

zale�it~ vid veliqini parametra korel~ovanogo pe-

renosu. Perehid z dielektriqnogo v metaliqni� stan

vidbuvat~s� pri zmenxenni parametra U=w (z� zbil~-

xenn�m w pri prikladanni zovnixn~ogo tisku qi le-

�uvann�). Otrimani� kriteri� PMD vidtvor� toq-
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ni� kriteri�, zna�deni� v okremomu vipadku modeli,

koli nehtut~s� gibridizai� mi� gabbardivs~kimi

pidzonami.

Obqisleno konentrai� pol�rnih staniv u me-

taliqni� ta dielektriqni� fazah. U toqi PMD za-

le�nist~ d(U=w) ma zlam (e� rezul~tat uzgod�u-

t~s� z rezul~tatom pra� [29℄).

Otrimano zale�nist~ ener�iÝ osnovnogo stanu mo-

deli vid parametriv U=w ta � . Pokazano, wo v toqi

PMD zale�nist~ ener�iÝ osnovnogo stanu modeli vid

U=w ma zlam (podibnu osoblivist~ ener�iÝ osnovnogo

stanu zna�deno v pra� [29℄), pov'�zani� z� zmino� po-

vedinki pri perehodi z metaliqnogo v dielektriqni�

stan. Veliqina ener�iÝ osnovnogo stanu le�it~ u me-

�ah, ustanovlenih u prai [32℄.

Zastosuvann� vikoristanogo tut nabli�enn� dl�

opisu PMD pri nenul~ovih temperaturah ta uza-

gal~nenn� �ogo dl� opisu antiferomagnetnogo vpo-

r�dkuvann� v sistemi budut~ provedeni v nastupnih

pra�h.
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