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Проведено теоретическое исследование свойств низкотемпературной фазы систе

мы Пайерлса при возбуждении в ней нер·авновесных электрон-дыр очных пар. Постро
ена микроскопическая теория, в рамках которой показано, что при низких температу
рах в рассматриваемой термодинамически неравнооесной системе образуется простран

ственно-неоднородная периодическая структура с модулированной шириной запрещен

ной зоны. Рассчитаны критическая температура формирования, критическая концентра

ция злектрон-дырочных пар, пространственный период и глубина модуляции этой сверх

структуры. 

1. ВВЕДЕНИЕ 

@1999 

Известно, что одномерная цепочка эквидистантно расположенных атомов, на каж

дом из которых находится по одному внешнему электрону, при низких температурах 

становится неустойчивой по отношению к удвоению периода кристаллической решет

ки [1]. Соответствующий фазовый переход, характеризующийся структурными искаже
ниями и образованием запрещенной зоны в электронном спектре, называют переходом 

Пайерлса, а систему, в которой он происходит, сиетемой ПаЙерлса. 

В рамках модели Пайерлса удается теоретически описать экспериментально наблю

даемые свойства целого ряда квазиодномерных материалов [1-6]. Среди наиболее изу
ченных отметим, в частности, двуокись ванадия, одномерная электронная зона прово

димости которой образуется благодаря перекрытию 3d-волновых функций атомов ва

надия, расположенных в виде цепочек, параллельных кристаллической оси С [4]. При 
температуре ниже 340 К атомы ванадия в цепочке попарно сближаются, а в электронном 
спектре на уровне Ферми формируется запрещенн~ зона, так что низкотемпературную 

фазу УО2 можно рассматривать как одномерный (квазиодномерный) пайерлсовский по
лупроводник [6J. 

в предположении, что в основе фазового перехода металл-полупроводник при 340 К 
в двуокиси ванадия лежит пайерлсовский механизм, а хаббардовское отталкивание 

электронов, находящихся на одном узле, неСуШественно, в серии работ [7-13} теоре
тически исследована и интерпретирована большая совокупность экспериментально на

блюдаемых явлений, связанных с влиянием на этот переход разлИ'fНых внешних воз

действий: одноосного и всестороннего дамений (7), легирования примесями замеще
ния [8-11], взаимодействия пленки УО2 с подложкой [12}, адсорбции [13} и т.д, 
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Представляет интерес исследование поведения низкотемпературной фазы систе

мы Пайерлса при возбуждении в ней неравновесных электрон-дырочных пар. Дан

ная проблема; насколько известно автору, впервые бьmа затронута в работе [14], где 
путем численного анализа показано, что за счет сильного электрон-фононного взаи

модействия при увеличении концентрации электрон-дырочных пар происходит умень

шение ширины запрещенной зоны, которое при достаточно больших уровнях возбуж

дения может иметь скачкообразный характер. Полученный результат подтверждается 

теорией фотоиндуцированного фазового перехода в системе с пайерлсовской неустой

чивостью [15,16] и данными экспериментов по облучению пленки двуокиси ванадия 
мощным лазерным импульсом [17-19]. 

В работе [14] t учетом феноменологического разложения Гинзбурга-Ландау сво
бодной энергии в ряд по параметру порядка фазового перехода показано, что одно
родная полупроводниковая фаза системы Пайерлса при низких температурах и боль

ших концентрациях неравновесных (например фотовозбужденных) электрон-дырочных 

пар оказывается неустойчивой по отношению к образованию периодической сверх
структуры с пространственно-модулированной шириной запрещенной зоны. Данная 

неустойчивость обусловлена сильной зависимостью электронного спектра от концен

трации электронов в зоне проводимости [15]. Неустойчивость аналогичного вида, как 
известно, может быть вызвана также сильной зависимостью ширины запрещенной зо

ны полупроводника от температуры или деформации кристаллической решетки [20] или 
изменением диэлектрической проницаемости при изменении ширины запрещенной зо

ны [15]. Рассмотренные в работах [14,15,20] феноменологические диффузионно-де
формационно-дрейфовые модели неустойчивостей описывают нестационарный режим 

сверхструктуры на начальном этапе ее формирования. 

Отметим, что неоднородные по времени и пространству решения проанализи

рованы в работах [21,22], где указано на возможность возникновения движущихся 

сверхструктур и солитонов [21], а также периодических по времени изменений шири
ны запрещенной зоны в электронном спектре системы с пайерлсовской неустойчиво

стью [22]. 
В настоящей работе предлагается микроскопическая теория стационарной (сфор-

I 
мировавшейся) сверхструктуры. В основе теории лежит обобщенный на случай нерав-

новесных систем механизм низкотемпературной неустойчивости кристаллической ре

шетки по отношению к статическим искажениям с волновым вектором Ч, когда элек

тронный спектр e(k) системы удовлетворяет условию нестинга [23]: 

e(k) = -e(k + ч) (1.1) 

для 'всех k вблизи поверхности Ферми и некоторого фиксированного Ч, лежащего на 
поверхности Ферми. 

В полупроводниковой фазе системы Пайерлса при больших уровнях возбуждения 

неравновесных электрон-дырочных пар квазиуровни Ферми валентной зоны и :юны 

проводимости находятся в соответствующих разрешенных зонах электронного спект

ра. В силу одномерности системы и симметрии спектра e(k) условие (1.1) выполняется 
вблизи каждого квазиуровня, что и ведет к перестройке кристаллической решетки при 

низких температурах. При этом вблизи квазиуровней Ферми образуются вторичные 

запрещенные зоны, что в данном случае эквивалентно пространственной модуляции 

параметра порядка фазового перехода металл-полупроводник и однозначно связанной 

с ним ширины запрещенной зоны электронного спектра системы. 
\ 
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2. ГАМИЛЬТОНИАН СИСГЕМЫ 

Рассмотрим цепочку атомов, на каждом из которЫХ находится по одному внешне

му электрону. Гамильтониан электронной подсистемы в приближении сильной связи 

запишем в виде [1] 

н = L Вт,т+l(а;;'ат+l + а;;'+1 ат}, (2.1) 
m 

где т - номер атома в цепочке; Вт,т+l - интеrpал перекрытия волновых функций 
соседних атомов; а:;;' и ат - операторы рождения и уничтожения электрона на атоме т. 

для узкозонныхсистем (в частности, для модели Пайерлса) расстояния Тт,т+l меж

ду соседними атомами в несколько раз превышают эффективный радиус R атомной· 
волновой функции электрона. В этом случае интеrpал перекрытия Вт,т+l определяет

ся следующим выражением [24]: 

В ( Тт,т+l) 
т,т+l <Х ехр --R-- . (2.2) 

Координату т-го узла в цепочке с пространственно-модулированным попарным сбли
жением атомов запишем в виде 

Хт = тто + ~~ СОS(-Л'т}{ 1 + (COS [ko (т -~)]}, (2.3) 

где То - межатомное расстояние в металлической фазе (для эквидистантной цепоч

ки); ~ - параметр. удвоения периода одномерного кристалла, характеризующий ве

личину попарного сближения атомов (параметр порядка фазового перехода металл

. полупроводник); (...:..- параметр модуляции ~ с волновым числом ko == 27r/j; j ~ число 
атомов цепочки в одном пространственном периоде сверхструктуры. 

При ( = о формула (2.3) описывает пространственно-однородное попарное сбли
жение атомов, характеризующее изменение структуры решетки при фазовом переходе 

металл-полупроводник всистеме Пайерлса [1]. При ( l' о имеется пространственная 
модуляция структурных искажений одномерного кристалла, что приводит к аналогич
ной модуляции ширины запрещенной зоны в полупроводниковой фазе системы Пай

ерлса. 

Выражение (2.3) записано таким образом, чтобы в фурье-спектре статических сме
щений атомов из эквидистантного положения равновесия присутствовали три моды с 

волновыми числами q = 71", (71" - ko), (71" + ko). Это приводит, как будет показано ниже 
(см. разд. 3 и 4), к образованию в электронном спектре гамильтониана (2.1) запрещен
ных зон в точках, где квазиволновое число электрона равно k = ±71" /2, ±(71" - ko}/2, 
±(71" + ko)/2 (см. ниже рис. 1). Данная перестройка электронного спектра, если уровень 
(квазиуровень) Ферми находится в запрещенной зоне, понижает свободную энергию 

электронной подсистемы и при определенных условиях может соответствовать новому 

устойчивому состоянию динамического равновесия (см. появление устойчивых нетри

виальных решений ~ l' о, ( l' о в уравнениях (5.4), (5.5)). Слагаемое 1/2 под знаком 
косинуса в (2.3) не влияет на конечный результат и введено нами для того, чтобы фор
мула (2.4) и все последующие имели более простой вид. 
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с учетом соотношения Тт,т+l = Хт+l - Хт из (2.2), (2.3) в приближении ( « 1 
получаем 

Вт,т+l = B~ + В;;! ::;: ь ехр [( _1)т {] + Ь{( cos(7rm) cos(kom) cos(ko/2), (2.4) 

где Ь ~ интеграл перекрытия в металлической фазе (при { = О). Фазы атомных вол
новых функций при записи (2.1) выбираются таким образом, что Ь в (2.4) является 
действительной величиной. 

Подставляя (2.4) в (2.1), окончательно находим 

2 

Н = LH;, Hi = EB~ (а;;'ат+\ +а;;'+\ат). (2.5) 
;-\ m 

Orметим, что в силу предположения ( « 1, сделанного при выводе (2.4), в гамилъто
ниане (2.5) Н2 « Н\. 

З. ЭЛЕКТРОННЫЙ СПЕКТР ПРОСТРАНСТВЕННО-ОДНОРОДНОЙ СИСТЕМЫ 

Рассмотрим вначале nространственно-однородную систему Пайерлса «( :::: О). Тогда 
в (2.5) Н ;;: Н\. для диагонализации гамилътониана (2.5) воспользуемся методом кано
нических преобразований Боголюбова [25]. Перейдем к коллективным фермиевским 

операторам вторичного квантования, Ck, c~, по формуле 

(3.1) 

где N - число атомов в цепочке; k ::;; О, ±27r / N, ... ,±7r; СН21< = Ck. В новом опера
торном представлении гамилътониан (2.5) принимает вид 

Н\;: Е2Ь (ctckch{cosk+ ictck_1<sh{sink) . 
k 

(3.2) 

Применим в (3.2) еще одно каноническое преобразование к операторам ak, at: 

(3.3) 

Функция <{'k В (3.3) подбирается таким образом, чтобы получившийся гамилътониан в 
НОЩdХ переменных ak, a~ имел диагональный вид: 

(3.4) 

После подстановки (3.3) в (3.2) и приравнивания нулю недиагональных элементов 
находим <{'k и закон дисперсии Ek: 

'ch ~ cos k - sign(cos k)J cos2 k + sh2 { 

<{'k;: sh{sink ' (3.5) 
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(3.6) 

Из соотношения (3.6) видно, что спектр Ek при { "f О имеет две зоны, нижняя из кото

рых в основном состоянии полностью заполнена, а верхняя пу
стая (полупроводниковая 

фаза). При ~ :::; О спектр (3.6) представляет собой одну наполовину заполненную зону 

(металлическая фаза). 

4. ЭЛЕКТРОННЫЙ СПЕКТР ПРОСТРАНСТВЕННО-НЕОДНОРОДНОЙ 
СИСТЕМЫ 

Рассмотрим теперь случай, когда в (2.3) .... (2.5) ('" О. для вычисления электронно

ro спектра гамильтониана (2.5) воспользуемся методом теории возмущений [26], имея 

в виду, что Н2 4:: H1• Матричные элементы оператора возмущения Н2 (2.5), (2.4) в 

предстамении фермиевских операторов вторичного квантова
ния Ck (3.1) имеют вид 

(4.1) 

где 

d 'ЬС/" (ikO). (k ko) ko 
k =~ ",,,,ехр -2 Sln + 2 cos2" 

h 'ЬС/" (ikO). (k . ko) ko 
k =:; ~ '" '> еХР 2 sш - 2 cos 2' 

(4.2) 

При переходе к фермиевским операторам Ckk (3.3) матричные элементы (4.1) ra

мильтониана Н2 (2.5) преобразуются к следующей форме: 

(Н2),ч;:: [о + 4';)(1 + 4'~)гl/2 [(dqOs,q+ko+1f + hqOb ,q-kо+1f)(l- 4'ч4'в)-

- i (dqO.,q+ko + hqO.,q_k.) (4'ч + 4'.)] . (4.3) 
, 

С учетом (4.3) находим приближенно электронный спектр ~k гамильтониана 
(2.5) во 

втором порядке теории возмущений для k Е [О, 7г /2]: 

~k "" ~ [Ek + Еч + Si~n(Ek - Eq)V(Ek - Еч )2 + 41Hkl2 ] , (4.4) 

где 

q=k+kо +7Г, 
н - ~(b(1 - 4'kIPk+k.) sin(k + ko/2) 

k - (1 + 4'~)(1 + 4'k+k) , 
(4.5) 

. Ek - электронный спектр невозмущенной системы (3.6). для значений квазиволнового 

числа k Е [-7Г 1 О] U[7Г/2, 7Г] спеКТР~k находится из (4.4), (4.5) с учетом свойств четности 

и симметрии: е,., :::; I!-k, I!,., "'" -l!k+1f' Схематический график зависимости I!k изображен 

на рис. 1. 
Видно, что попарное сближение атомов приводит к образо

ванию запрещенной зо

ны в электронном спектре в точках k =f 7г /2 (3.6), а пространственная модуляция это

го попарноro сближения (2.3) - к образованию вторичных запрещенных зон в точках 

k == =fk" =fk2, где k1,2 = (7Г =f ko)/2. 
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Рис. 1. Схематический график зависимости 

электронного спектра ет. (4.4), (4.5) гамилъ
тониана (2.5), (2.4) сверхструктуры систе
мы Пайерлса с пространственно-модулиро

ванным попарным ~ближением атомов (2.3) 

Исследуем более подробно зависимость ет. при k Е [О, 1г /2]. Имея в виду, что элек
тронный спектр (4.4) существенно отличается от (3.6) только в области о::; 1Г/2 - k ::; 
::; ko « 1, с использованием (3.5) для Н,. В (4.5) можно записать следующее прибли
женное соотношение: 

н ",,{b~(, kЕ(1Г/2-kо ,1Г/2) 
k - О, k Е [О, 1г /2 - ko] . (4.6) 

Подставляя (4.6) в (4.4) и ограничиваясь квадратичным приближением для Е,. вблизи 

дна зоны проводимости, окончательно получаем 

[kO~h~kl)]2 +(~()2, k Е (~~ko,~) (4.7) 

k Е [О, 1г /2-ko] 

Таким образом, как следует из (4.7), при пространственной модуляции (2.3) в точке 
k = k1 = (1Г - ko)/2 образуется запрещенная зона t1e g = 2b~(. 

Следует отметить, что форма соотношения (4.3) указывает на возможность образо
вания запрещенной зоны также и в точке k = ko/2. При этом е,. вблизи k = ko/2 имеет 
вид (4.4), где теперь q = k - ko и ' 

Н,. == Ь (k _ ~) 2 ~(th~. (4.8) 

Однако из (4.8) видно, что H ko / 2 = О и, следовательно, при k = ko/2 запрещенная зона 
в электронном спектре не образуется. 

5. УРАВНЕНИЯ РАВНОВЕСИЯ 

Рассмотрим поведение низкотемпературной фазы системы Пайерлса при возбужде

нии в ней неравновесных электрон-дырочных пар. Будем предполагать, что данное 

возбуждение обусловлено вынужденными переходами электронов из· валентной зоны . , 
в зону проводимости благодаря, например, дипольному электрон-фотонному взаимо-

действию с падающим излучением. ИзвеСТНО,8ТО характерное время внутризонной ре

лаксации электронов Те "" 10-14 С значительно меньше времени межзонной релаксации 
т '" 10-11 С [27]. Поэтому при облучении системы световым полем с постоянной ам
плитудой приближенно считают [28], что внутри каждой электронной зоны устанавли
вается термодинамическое равновесие электронов со своим соответствующим данной 
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зоне квазиуровнем Ферми. Вызванное внешним облучением нарушение термодинами

ческогоравновесия между зонами выражается различием соответствующих квазиуров

ней Ферми. 

Рассмотренный выше подход к описанию термодинамически неравновесной си

стемы, состоящей из совокупности термодинамически равновесных подсистем, можно 

обобщить и на случай, когда' падающее излучение имеет адиабатически медленно ме
няющуюся амплитуду А (изменение амплитуды поля 6А за время Те ,...., 10-14 с мно
го меньше А). Это связано с тем, что электронная подсистема внутри каждой из зон 

успевает полностью отслеживать изменение поля и поэтому в любой момент времени 

находится в состоянии термодинамического равновесия. Данная ситуация внекоторой 

степени аналогична обычно встречающейся при описании термодинамически равно

весных систем при адиабатически медленном изменении внешних параметров. 

В дальнейшем мы ограничимся построением теории именно для такого случая, при 
этом переходные процессы, происходящие в системе за время Те ,...., 10-14 С при прохож
дении крутого фронта или спада светового импульса, нами обсуждаться не будут. 

Свободная энергия Fj электронной 110дсистемы j-й зоны (j = 1,2) определяется 
соотношением 

(5.1) 

где J.Lj и N j - соответственно квазиуровень Ферми и число электронов j-й зоны. Сум

мирование по k в (5.1) идет в пределах j-й зоны спектра (4.4) (Ikl < 1Г/2 для j = 1 и 
1г /2 < Ikl < 1r для j = .2). 

Известно, что характерное время релаксации фононной подсистемы Tph ,...., 10-13 С 
[27]. Поэтому в моменты времени, когда амплитуда импульса падающего излучения 

за отрезок времени Tph ,...., 10-13 С изменяется незначительно (адиабатически медлен
ное изменеш~е внешнего параметра), фононная подсистема успевает релаксировать к 

своему динамически равновесному состоянию, зависящему от мгновенной амплитуды 

импульса. 

В этом случае свободную энергию кристаллической решетки с учетом структурных 

искажений (2.3) можно описывать в гармоническом приближении вь1ражением следу
ющего вида: 

Ре = РО + ~ L(Tm ,m+l - то)2, (5.2) 
m 

где РО - свободная энергия, характеризующая динамику решетки; 'у - коэффициент 

жесткости решетки при статическиХ смещениях (2.3) атомов. Формула (5.2) записана в 
приближении молекулярного поля [1], в. котором предполагается, что фононная часть 

РО не зависит от параметров ~ и (, отвечающих за статические искажения. С физиче
ской точки зрения данное приближение предполагает отсутствие взаимодействия между 

динамическими (с частотой I.V =f О) и статическими (с частотой I.V = О) фононныии мо
дами. 

С учетом (2.3) и соотношения Тт,т+l = Хт+l- Хт из (5.2) получаем 

А 2[ 12 2(ko)] Ре = РО + 2~ 1 + 2' (cos '2 ' (5.3) 
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где А = ,NR2• 

для того чтобы рассматриваемая термодинамически неравновесная система нахо

дилась в стационарном состоянии динамического равновесия, необходимо равенство 

нулю обобщенных сил It, 12, соответствующих обобщенным координатам ~ и (: 

It == - (BFt) _ (дР2 ) _ (дРс) = о, 
д~ T,N, д~ T,N, д~ Т 

(5.4) 

12 == - (BFt) _ (дР2 ) _ (дРс ) = о. 
д( т N д( т N д( т 

I I ' I 2 

(5.5) 

Orсюда, принимая во внимание формулы (5.1) и (5.3), находим 

(5.6) 

(5.7) 

Выражения (5.6) и (5.7) представляют собой уравнения равновесия системы Пайерл
са, определяющие поведение параметров ~ и ( при возбуждении неравновесных элект
рон-дырочных пар. 

е физической точки зрения в качестве внешне контролируемого параметра, ха

рактеризующего степень фотовоздействия, удобно рассматривать суммарную, включа

ющую как равновесные, так и неравновесные возбуждения, концентрацию n электрон
дырочных пар. для этого в дополнение к соотношениям (5.6), (5.7) необходимо записать 
уравнение электронейтральности системы, связывающее n и квазиуровень Ферми J.L: 

(5.8) 

Таким образом, уравнения (5.6), (5.7) с учетом (5.8) образуют замкнyryю систему 
для определения параметров структурных искажений решетки ~ и ( (2.3) при заданной 
температуре Т и концентрации n электрон-дырочных пар. 

6. ОБРАЗОВАНИЕ ПЕРИОДИЧЕСКОЙ cBEpxcтpyктypы ПРИ ТЕМПЕРАТУРЕ Т - О 

Анализ уравнений (5.6)-(5.8) вначале проведем для случая Т = О в предположении, 
что параметр модуляции сверхструктуры ( <t:: 1. Тогда из соотношения (5.6) получаем 

где К(х) - полный нормальный эллиптический интеграл первого рода. 

Уравнение (6.1) описывает связь между параметром ~ и концентрацией n неравно
весных электрон-дырочных пар системы ПаЙерлса. Учитывая, что для реальных фи

зических систем концентрация электрон-дырочных пар n <t:: N, а параметр порядка 
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~\ ---------------

n 

Рис. 2. Схематический график зависимо

сти naраметра порядка ~ фазового перехода 

металл-полупроводник от суммарной кон

центрации n электрон-дырочных пар.' Ве
личины 6, nl при т = о определяют

ся формулой (6.6), при Т =f о (с учетом 

условия (7.2» - формулой (7.5) 

фазового перехода металл-полупроводник системы ~ ~ 0.5 О-6], из (6.1) приближенно 
находим 

(6.2) 

где 

7г { . (7Г) А7Г} ~o = - ехр Arсsш - ---
2 4 4bN 

(6.3) 

- параметр порядка фазового перехода металл-полупроводник при n = О. 
При выводе соотношений (6.2), (6.3) мы также использовали выполняющееся при 

т = о уравнение 

(6.4) 

Схематический график зависимости ~(n) при учете условия устойчивости по отноше

нию к пространственно-однородным флуктуациям параметра порядка ~ фазового пе

рехода м~талл-полупроводник, 

дn 
д~ < О, (6.5) 

показан на рис. 2. Из него видно, что при увеличении концентрации n электрон-дыроч
ных пар до значения n\ параметр порядка ~ фазового перехода металл-полупроводник 

плавно уменьшается до значения 6, где 

2N~o 
n\ = 3VЗ7Г' (6.6) 

в точке n\ происходит скачкообразное уменьшение ~ от ~\ до нуля (фазовый переход 

в металлическое состояние). 

Из уравнения (5.7) с учетом (4.7), (5.8) получаем выражение для параметра моду-
ляции сверхструктуры ~ при Т = О: 

( = ~ ь-I 7ГАkосоs2(ko/2) 
2~sh~ s 16bNsh~' (6.7) 
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Принимая во внимание (6.4), в предположении, что ko = 1Гn/N ~ 1, из (6.7) прибли
женно находим 

8Ьn 
(=

A~ . (6.8) 

Таким образом, при Т = О сверхструктура в системе Пайерлса существует во всей 
полупроводниковой фазе при n Е (О, nl). При этом параметр модуляции ( (6.8) при 
увеличении n монотонно растет от значения (n = О) = О до величины (1: 

а пространственный период сверхструктуры, определяемый по формуле 

А - 21ГТо _ 2ToN 
-То--n-' 

монотонно убывает от А(n = О) = 00 до AI: 

(6.9) 

(6.10) 

(6.11) 

Проведем численные оценки. для вычисления коэффициента А жесткости кри

сталлической решетки системы Пайерлса воспользуемся СJtедующей формулой [10]: 

А = 4bN [ln (~. ь ) + 1] , 
1г 2kB To 

(6.12) 

где То - критическая температура термодинамически равновесного фазового перехода 

металл-полупроводник системы ПаЙерлса. 

Положив характерные численные значения физических величин для УО2 [4,7]: Ь ~ 
~ 0.3 эВ, ТО ~ 340 К, То ~ 3 А, N ~ 1023 см-3 , ~o ~ 0.5, из (6.12), (6.6), (6.9), (6.11) 
получаем А ~ 1023 эВ/см3 , nl ~ 6 . 1021 см- З , (1 ~ 0.9, АI ~ 100 А. 

7. ОБРАЗОВАНИЕ ПЕРИОДИЧЕСКОЙ cBEpxcfpyктypы ПРИ ТЕМПЕРАТУРЕ Т ., О 

\ 
Анализ уравнений (5.6)-(5.8) в случае Т =j О проведем в предположении, что система 

Пайерлса является невырожденным либо слабовырожденным полупроводником: 

JL - 2bsh~ < 2kB T. (7.1) 

Соотношение (7.1), накладывающее ограничение на пределы изменения квазиуровня 
ФеРМИ.JL, с учетом уравнения (5.8) эквивалентно приближенному неравенству; ограни
чивающему сверху концентрацию n электрон-дырочных пар: 

8N . /kBTsh~ 
n < n2 = З; у ь (7.2) 
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Используя формулы (5.6), (5.8), в предположении, что параметр модуляции сверх
структуры ( « 1, находим приближенное уравнение для параметра порядка ~ фазового 
перехода металл-полупроводник: 

A~ - 4Ь [~ К ( )1 - th2 ~ ) sh~ - nCh~] = О, (7.3) 

где К(х) - полный нормальный эллиптический интеграл первого рода. 

С учетом того факта, что для реальных физических систем концентрация элект

рон-дырочных пар n '« N, а параметр порядка фазового перехода металл
полупроводник системы ~ :5 0,5 [1-6], из (7.3) приближенно получаем следующее урав
нение: 

(7.4) 

где ~o определяется формулой (6.3). 
Схематический график участка зависимости ~(n) (7.4), на котором выполняется 

условие устойчивости (6.5), изображен на рис. 2. Картина изменения ~(n) аналогична 
ранее рассмотренному случаю Т = О, но скачкообразный переход в металлическую фазу 
теперь происходит при 

N~o 
nl=--, 

7Ге 

~o 
~l =-. 

е 
(7.5) 

Соотношение (6.5) является критерием устойчивости полупроводниковой фазы си
стемы Пайерлса по отношению к фазовому переходу в металлическое состояние. Ис
следуем теперь эту систему на устойчивость по отношению к переходу в пространствен

но-неоднородное состояние с периодической пространетвенной модуляцией параметра 

порядка ~ фазового перехода металл-полупрово.АНИК «( =f О). Исходя из того факта, что 
в момент потери устойчивости решения ( = О выполняется следующее соотношение: 

из уравнения (5.7) полУчаем 

8121 = О 
8( Т,(-О ' 

т = 2b2Nko 
7г AkB cos2(ko/2)' 

(7.6) 

(7.7) 

При образовании фотоиндуцированной сверхструктуры с волновым числом ko за
прещенная зона в электронном спектре E(k) (3.6) возникает в точке расположения ква
зиуровня Ферми f-L: 

Е ( 7г ~ ko ) = f-L. (7.8) 

Orсюда приближенно находим 

bk2 

f-L = 2bsh~ + 4s;( (7.9) 
, 
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Концентрация n электрон-дырочных пар, когда квазиуровень Ферми J-L лежит в зоне 
проводимости, в соответствии с уравнением (5.8) определяется следующим приближен
ным выражением: 

N VSh~ n = -- -(J-L + 2kBT - 2Ьsh{)З. 
37ГkвТ Ь· 

(7.10) 

Используя формулы (7.7)-(7.10), находим соотношение для критической концен
трации nс электрон-дырочных пар, при превышении которой (n > nе) в полynровод
никовой фазе системы Пайерлса имеется фотоиндуцированная сверхструктура: 

2N 
n =-

е 37Г 
2kBTsh~ [1 + kBT (7ГА)2] 3 

Ь 32Ь3 sh{ N 
(7.11) 

Исходя из уравнений (7.9), (7.10), получаем выражение для пространственного пе
риода л сверхструктуры: 

л = 27ГТо = 7ГТо (7.12) 
ko J(37ГkвТnSh~/NЬ)2/З - 2kBTsh~/b 

В частности, в критической точке nе в момент образования сверхструктуры, как следует 
из (7.11), (7.12), период Ле = л(nе ) равен 

л = 4b2NTO 
е AkBT' 

(7.13) 

для наблюдения сверхструктуры необходимо ВЫПОЛ:{Iение следующего условия: 

(7.14) 

из которого, в частности, следует, что nе < nl' Отсюда с учетом (7.5), (7.11) приближен
но находим уравнение для критической температуры Те, выше которой сверхструктура 

не существует при любом n: 

8kBTc [1 + ekBTe (7ГА)2]3 = 1 
9b~o 32b3~o N . 

(7.15) 

Про ведем численные оценки. Положив характерные численные значения физи

ческих величин для УО2 [4,7): Ь ~ 0.3 эВ, То ~ 3 А, N . ~ 102З см-З , ~o ~ 0.5, 
А ~ 102З эВ/см3 , Т ~ 100 К, из (7.2), (7.5), (7.11), (7.13), (7.15) получаем n2 ~ 1022 см-з, 
nl ~ 6· 1021 см- З , nе ~ 5· 1021 см-З , Ле ~ 130 А, Те ~ 200 К. 

Отметим, что полученное здесь численное значение nl по порядку величины со
впадает с оцененным нами из экспериментальных данных: n1 ~ 1021 см-З [18}. 

8. ОПЕРАТОР ДИПОЛЬНОГО МОМЕНТА 

В дальнейшем будем предполагать, что неравновесная концентрация электрон-ды

рочных пар в рассматриваемой системе создается благодаря электрическому дипольно

му взаимодействию электронов с пролетающими фотонами.' для описания этого вза

имодействия вычислим сначала оператор дипольноro момента пространственно-одно

родной «( = О) системы Пайерлса, который в приближении сильной связи определяется 
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соотношением: 

d = L::: (dn,n+la~an+l + d~,n+la~+lan), (8.1) 
n 

где зависимость dn,n+l({) аналогична соотношению (2.4): 

(8.2) 

Здесь 'Фn (r) - атомная волновая функция электрона, находящегося на n-ом узле, е -
заряд электрона. Выбор фаз волновых функций 'Фn (Т), обеспечивающий реальность ин

теграла перекрытия (2.4), однозначно определяет d j и d2 В (8.2). 
Подставляя (3.1) в (8.1), с учетом (8.2) и тождества exp«-1)n~) = cb~ + (_l)n sh~ 

находИм 

d = 2 L::: [ch{(d1 cosk - d2 sink) C;Ck + ish~ (д1 sink + д2 coSk)C;Ck_".) . (8.З) 
k 

Переходя в (8.3) к фермиевским операторам аъ а;, с учетом (З.З), (З.5) окончательно 
получаем 

"" {[dIEk 2d2 [ 2· J] + d='7' -Ъ--l+Ч'i (l-Ч'k)сh{sшk+2Ч'ksh~соsk a,kak + 

+ i 1 2д22 [(1 - Ч'~) sh~ cosk - 2Ч'k сЬ{ sin kJ o:;ak_"'} . 
.+<Pk 

(8.4) 

Следует отметить формальное сходство операторов (2.1) и (8.1) при d2 = о. Аналогичное 
сходство поэтому имеют и операторы (З.4) и (8.4). 

Пусть в отсутствие внешнего электрического поля суммарный дипольный момент 

системы равен нулю. Тогда из (8.4), (3.6) следует, что dl = о. Таким образом, выбор фаз 
волновых функций 'Фn(r), при котором интеграл Вn,n+l в (2.1) является действительной 
величиной, в рассматриваемом случае обеспечивает мнимость межузельного матрично

го элемента дипольноro момента dn ,n+l в (8.1). Случай dJ =f о, по-видимому, может быть 
реализован в системах, обладающих сегнетоэлектрическими свойствами. Такие систе

мы в данной работе не рассматриваются. При { -+ о, как видно из (З.5),Ч'k -+ о, для 

всех k =f ±11" /2. Поэтому в (8.4) dk,k-". -+ о, И все дипольные переходы запрещены. 
Если { =t о, то в (8.4) dk,k-", =t о и соответствующие дипольные переходы разрешены. 
Поскольку в этом случае первой зоной Бриллюэна является область k Е (-11"/2, 7r /2], 
данные переходы оказываются вертикальными'межзонными в спектре (З.6). 

9. В3АИМОДЕйcrВИЕ С ИЗЛУЧЕНИЕМ 

Взаимодействие системы со световым полем будем описывать оператором V, ко
торый в дипольном приближении имеет вид 

V == -dE(t) = -d J E",e-i"'tdr.v, 
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где е", и w - соответственно амплитуда и частота спектральной компоненты светового 

поля. 

Рассмотрим случай, когда падающее излучение E(t) является линейно поляризо
ванным вдоль оси кристалла квазимонохроматическим стационарным случайным про

цессом [29]. Тогда все спектральные компоненты Е", статистически независимы [29, 30]: 

(9.2) 

Здесь G(w) - спектральная плотность светового поля, которая для квазимонохромати
ческого сигнала может быть представлена в следyioщем виде [29]: 

G(w) = Ig (Iwl- wo) , (9.3) 

где Wo - несущая частота; g(x) - неотрицательная функция колоколообразной формы 

с максимумом в точке х = О, удовлетворяющая условию нормировки J g(x)dx = 1. Ши~ 
рина h.V.J спектра G(w) удовлетворяет неравенству h.V.J «wo. Величина 1 = J G(w)dv.;/2 
характеризует интенсивность светового поля (в гауссовой системе с точностью до мно

жителя сn/27г, где в данном случае с - скорость света, n - показатель преломления 

среды). 

Используя уравнение Лиувилля [31] 

ih ~: = [Н + v, р], (9.4) 

с учетом (9.1), (9.2) находим уравнение для диагональных элементов Pkk матрицы плот
ности Р электрощюй подсистемы во втором порядке теории возмущений: 

8рн _ 27г", 2 (Ео - Ek) 
дt - п2 ~ Idks 1 G h (Роо - РН), 

8 

(9.5) 

! 
где dks - матричный элемент оператора дипольного момента (8.4). В частном случае 
монохроматического светового поля, E(t) = Ео cos(wot + 4'), с равномерно распределен
ной случайной фазой 'Р спектральная плотность 

1 2 . f: 
G(w) = 4Ео [б(w - wo) + u(ц) + wo)]. 

Тогда уравнение (9.5) переходит в хорошо известное золотое правило Ферми для веро
ятности вынужденных переходов [30]: 

8Рk.k-1Г _ 1г 1 12 
8t - 2п Еоdk.k-1Г б(2Еk - hwo). (9.6) 

в (9.6) предполагается, что нижний уровень (с квазиволновым числом k -1Г) заполнен, 
а верхний (с квазиволновым числом k) пустой. 

С учетом (8.4), (3.6) из (9.5) получаем 

8рн = 21Г d2 G (2C:k) h C:k - J-L 
8t п2 k h t 2kB T' 

(9.7) 

где 

(9.8) 
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При выводе соотношения (9.7) предполагалось, что спектральная плотность с(",,) све
тового поля локализована в области тех частот ""k = 2gk/h, где электронный спектр 
gk пространственно-неоднородной системы Пайерлса (4.7) совпадает со спектром Ek 
пространственно-однородной системы (3.6), т. е. имеет j\1ecTo возбуждение элект

рон-дырочных пар в глуqину разрешенной зоны. 

Принимая во внимание (3.6), из (9.7) находим кинетическое уравнение для кон
центрации электрон-дырочных пар n = 2 L: Pkk: 

Ikl~'11,/2 

дn = 411' ~ d2 h (g k - JL) G (20: k) _ n - по 
at 11.2 I ~I / k t 2kBT 11. 7' 

k ~1Г 2 

(9.9) \ 

где по - концентрация электрон-дырочных пар в отсутствие светового поля: по = 
= n(JL = О). Последнее слагаемое в (9.9) учитывает межзонную релаксацию с временем 
релаксации 7. Уравнение (9.9) показывает, что изменение концентрации электрон-ды
рочных пар обусловлено взаимодействием электронной подсистемы со спектральными 

компонентами c~eTOBOro поля, имеющими частоты ""k = 2gk /h . 
. Учитывая (9.'3), из уравнения (9.9) для стационарного режима (an/at = О) оконча

тельно получаем 

1 = (n - nО)h2 [. ~ d2 h (gk - JL) (2g k _ )] -1 
411'7 ~ k t 2k Т 9 11. ""о 

Ikl~" /2 В 
(9.10) 

Уравнения (5.8), (5.6), (9.10) образуют замкнутую систему относительно внутрен
них параметров JL, n, ~ пространственно-однородной «( = О) системы Пайерлса при 
заданных внешних параметрах Т, 1, ""о и т.д. 

10. ВОЗБУЖДЕНИЕ МОНОХРОj!r1AТИЧЕСКИМ СВЕТОВЫМ ПОЛЕМ 

Анализ уравнения (9.10) с учетом соотношения (7.4), выполняющегося при Т т О, 
проведем для монохроматического светового полЯ, когда фактор формы g(x) = Б(х). 
Перейдем в (9.10) от суммирования к интегрированию по dE, имея в виду, что плотность 
у(Е) электронных состояний, соответствующая спектру (3.6), имеет вид 

(10.1) 

а матричный элемент оператора дипольного MOMeHTadk при gk = Е в соответствии с 
(9.8), (3.5), (3.6) определяется соотношением 

d(E) == dk(gk = Е) = 4bd2 с; ~ sh ~ . (10.2) 

Тогда в приближении th [(11.""0/2 - JL)/2kB T] = 1 получаем зависимость I(~): 

1 = IЮ = 11.2""0 [~ln(~o/O - 1I'nо/ N] . /[16Ь2 сь2 ~ _ (11."" )2] [(11."" )2 _ 16Ь2 sh2 {]. (10.3) 
51211'7b2d~ сь2 {sh2 { V О о 
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в случае Т = О, как следует из (9.10), (6.2), (10.1), (10.2), аналогичные вычисления 
приводят к следующему выражен~ю: 

1 = 1({) = n,2wo({o - oJ[f[o . J[16b2Ch2 {_ (hWO)2] [(hwo)2 _ 16b2sh2 {] . 
5127rTb2d~ ch2 {sh2 { У . 

(10.4) 

Таким образом, для случая Т = О мы получили зависимости 1({) (10.4), n(О (6.2), 
(n) (6.8), л(n) (6.10). Эти формулы неявно в параметрической форме задают зависи
мости концентрации n эле«ТрОН-ДЫРОЧНЫХ пар, параметра модуляции ( и периода л 
сверхструктуры от интенсивностисветовоro поля [. 

При Т =1 О имеем соотношения 1Ю (10.3), nю (7.4), л(n, О (7.12), которые опре
деляют в неявном виде n(I) и Л(l). 

Про ведем численные оценки. Положив характерные численные значения физи
ческих величин для VOz: Ь ~ 0.3 эВ, N ~ 1023 CM~3, {о ~ 0.5 [4,7]; т '" 10-11 С 
{27]; d2. '" 10-18 сгс (30,32], из (10.3), (10.4) с учетом (7.5), (6.6) получаем, что 
в точке фотоинду~ированного фазового перехода полупроводник-металл [1 (Т = О) ~ 
~ 11 (Т = 100 к)", 106 сгс. Это соответствует интенсивности CBeTOBoro поля [lc/27r '" 
'" 1015 сгс"" 108 BTjCM2• Фотоиндуцированная сверхструктура может наблюдаться при 
значениях 1 Е (Ic, [), где [с(Т = о) = О. Для Т = 100 К из формул (7.11), (7.4), 
(10.3) получаем 11 - 1с ~ 2·105 сгс, что соответствует интенсивности cвeTOBOro поля 
C(II - [c)/27r ~ 2· 1014 cгc~ 2· 107 BTjCM2• 

11. ОБСУЖДЕНИЕ ПОЛУЧЕННЫХ РЕЗУЛЬТАТОВ 

Полученные в рамках развитой в настоящей работе теории достаточно большие зна

чения критических интенсивностей: I1cJ27r ~ 1ccJ27r "" 107_108 BTjCM2, по нашему 
мнению, обусловлены тем фактом, что для наблюдения фотоиндуцированных эффек

тов образования сверхструктуры и фазового перехода полупроводник-металл требуется 

высокая концентрация неравновесных электрон-дырочных пар nс "" n) '" 0.05N (см. 
численные оценки в конце разд. 7). Величину nс (а следовательно, и [с) можно пони
зить путем уменьшения температуры Т (см. (7.11». Однако, как показывают численные 
оценки, даже для низких температур Т ~ 1 К значения критической концентрации nс и 
интенсивности [с остаются весьма большими: nс ~ 5 ·1020 см-3 , [cc/27r :::::: 7 ·106 BTjCM2. 

для экспериментальноro наблюдения предсказанноro явления следует использо

вать очень тонкие (вплоть до атомных размеров) нитевидные (одномерные) или пле

ночные (двумерные) образцы, находящиеся в прозрачном на частоте излучения лазера 

материале с хорошим теплоотводом (например, в сверхтекучем гелии). 

Другим возможным способом не допустить сильного нагрева системы является ис

пользование мощного короткоимпульсноro лазерного облучения. В этом случае фор
мулы из разд. 7, в частности выражения для критических концентраций n, (7.5) ипс 
(7.11), остаются в силе, если дЛительность лазерного импульса в несколько раз пре
вышает характерные времена релаксации Tph "" 10-13 С И Те "" 10-14 С соответственно 
фононноЙ.и внутризонной электронной подсисте~,1. 

В связи со сказанным выше в качестве примера отметим эксперимент [18], в ко
тором при облучении пленки двуокиси ванадия лазерным импульсом пикосекундно

ro диапазона с интенсивностью 1 ~ 5· 108 BTjCM2 наблюдалея фотоиндуцированный 
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фазовый переход полупроводник-металл. При этом, как показали проведенные нами 

численные оценки, критическая концентрация неравновесных носителей в точке фа

зового перехода составляла величину n\/N '" 10-2, а изменение температуры образца 
в полупроводниковой фазе не превышало значения дТ ~ 1 О К. 

По-видимому, эксперимент, аналогичный описанному в работе [18], но проведен
ный при низких температурах (Т < Те), позволит наблюдать также и фотоиндуциро
ванную сверхструктуру. Температуру Т образца следует делать возможно более низкой, 

поскольку в соответствии с соотношением (7.11) это приnодит к снижению порorового 
значениЯ критической концентрации nе неравновесных электрон-дырочных пар, при 

превышении которого в пайерлсовском полупроводнике появляется рассматриваемая 

в настоящей работе сверхструктура. 

12. ЗАКЛЮЧЕНИЕ 

Итак, в настоящей работе проведено исследование поведения низкотемператур

ной фазы системы Пайерлса при возбуждении в ней неравновесных электрон-дыроч

ных .пар. Показано, что при увеличении суммарной концентрации n возбужденных 
электрон-дырочных пар (включающей тепловые и фотовозбуждения) параметр порядка 

~ фазового перехода металл-полупроводник плавно уменьшается до величины ~\ «7.4), 
(7.5), рис. 2), а при концентрации n\ (7.5) происходит скачкообразный переход в ме
таллическую фазу. 

При низких температурах Т < Те, где Те определяется формулой (7.15), и концен
трациях электрон-дырочных пар nе < n < n\ (7.11), (7.5) в системе Пайерлса форми
руется пространственно-неоднородная периодическая структура, которая представляет 

собой одномерную пространственную модуляцию ширины запрещенной зоны Eg элект
ронного спектра с пространственным периодом л = 27гro/ko (7.12): 

Eg = 4Ь sh { ~ [1 + (cos (ko ( т - ~) ) ] } , (12.1) 

где т - номер атома в цепочке. 

В момент образования при n = nе период л гетероструктуры определяется форму
лой (7.13), а затем при увеличении n уменьшается в соответствии с уравнением (7.12). 
После прохождения светового импульса, когда концентрация nопускается ниже кри

тической (n < nС>, гетероструктура исчезает. 
При температуре Т = О фото индуцированная гетероструктура СуШествует в полу

проводниковой фазе сисtемы Пайерлса при любой концентрации n < n\ (6.6), так как в 
этом случае nс = О. Пространственный период гетероструктуры л (6.10) при увеличении 
n монотонно убывает от л(n = О) = 00 до л(n = n\) = л\ (6.11). Параметр ( (6.8), мо
дулирующий ширину запрещенной зоны (12.1), при росте n возрастает от (n = О) = О 
до (n = n\) = (\ (6.9). 

В предположении, что фотовозбуждение неравновесных электрон-дырочных пар 

обусловлено электрическим дипольным взаимодействием электронной подсистемы с 
пролетающими фотонами, получены выражения для интенсивности [ светового по
ля, при которой возможно наблюдение фотоиндуцированной сверхструктуры, и про

ведены численные оценки (см. разд. 10). Показано, что сверхструктура формирует

ся при значениях интенсивности [ Е ис,!\), где [с(Т = О) = О, и монотонно растет 
до значения [с(Т = Тс) = [\. Значение [\ при изменении Т меняется незначительно 
и\ (Т = О) ::= [\ (Т = Те»' 
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в заключение отметим, что, наблюдавшаяся к настоящему времени в эксперимен

те фотоиндуцированная сверхрешетка чередующихся металлической и полупроводни

ковой фаз в пленке двуокиси ванадия на подложке представляет собой необратимую 

оставшуюся после прохождения импульса структуру, период которой л '" 1 мкм [19], 
и в рамках построенной в настоящей работе теории, по-видимому, интерпретирована 

быть не может. Эксперименты по обнаружению при низких температурах термодина

мически неравновесной сверхструктуры, исчезающей после окончания облучения, на

сколько известно автору, пока не проводились. 
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