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На основе предстаWIения о сильном взаимодействии в одной и той же элементарной 

ячейке устанОШIена возможность существования ферромагнитной неустойчивости в систе­

ме с перескоками с катионов переходных элементов на анионы непереходных элементов и 

наоборот. Построена фазовая диаграмма существования ферромагнитного упорядочения 

в зависимости от степеней заполнения Пр и nd соответственно для р6 - И d lO -оболочек 
непереходного и переходного элементов. 

1. ПОСГАНОВКА ЗАДАЧИ И ОБЩИЕ СООТНОШЕНИЯ 

в настоящей работе изучаются электронные свойства простейших металлических 

бинарных соединений со структурой типа CsCl (см. ниже рис. 1). 
Магнитные свойства исследуются на основе обобщенной модели Хаббарда, в кото­

рой в качестве нулевого приближения используются состояния отдельных ионов, опре­
деляемых по правилу Хунда. 

Энергия взаимодействия электронов в одном и том же атоме (так называемая энер­

гия Хаббарда) считается наибольшей энергетической величиной и с самого начала счи­

тается равной бесконечности. 

В металлической фазе дальнодействующая часть кулоновского и обменного взаи­

модействий существенно заэкранирована, так ~o ниже учитывается только взаимодей­

ствие между ближайшими соседями, обусловленное перекрьпием волновых функций: 

iI = L: Va,k(r,r') {e:,u(r)pk,u(r') + Н.с.} + 
r,r' 

(1) 
r,u r,u 

Здесь индексы Q' пробегают два значения, которые соответствуют двум вырожденным 

состояниям, VЗ(х2 - у2) И 3z2 - т2 , еg-электронов переходного катиона; индексы k 
пробегают три значения, что соответствует трем вырожденным состояниям, а - Рх, Ь = 
Ру, с = Pz, р-электроiюв непереходного аниона. 
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Энергетическая' разность r = Ер - Ее считается заданным параметром, в то 
время как сумма одночастичных энергий выражается через химический потенциал 

J.L = -(Ер + Ee )j2. 
После перехода к фурье-npедставлению матрица интегралов перекрытия VQ,k(q) 

легко вычисляется для' заданной кристаллической структуры (см., например, [1 ]). 
При заданном расположении низших состояний атомных мультиnлетов коллекти­

визация переходов между N - и (N + 1)-состояниями определяется полюсами одночас­
тичной функции Грина. для ее вычисления запишем разложение операторов рождения 

и уничтожения по всевозможным переходам между состояниями низших мультиnлетов: 

Pk,tr(r) == L g1)(k, u)~1) (2) 
1) 

Здесь f3 и v - номера одночастичных е- или р-переходов; у/3 и У1) - так называемые 
генеалогические коэффициенты, которые находим для каждого конкретного типа пе­

рехода. 

В конечном счете необходимо вычислить средние числа заполнения каждой ком­

поненты мультиплета в зависимости от величины приложенного магнитного поля Н. 

Ниже используется нуль-петлевое приближение или приближение Хаббард 1 [2], 
когда каждая собственно-энергетическая часть одночастичной Функции Грина заменя­

ется так называемым концевым множителем 1/3 или 11) равным сумме чисел заполнения 
начального и конечного состояний, отвечающих. заданному переходу f3 или v. 

В используемом приблиЖении [3] полная функция Грина D",(q) есть произведение 
виртуальной функции Грина G~,1)(q) на концевой множитель 11)' Сама же виртуальная 
функция Грина удовлетворяет уравнению типа Дайсона: 

D~,1)(q) = G~,1)(q)l(v), . а;;;1(ч) = (a~») -1 - Иr. (3) 

Элементы матрицы W определяются через генеалогические коэффициенты разложения 
(2) операторов рождения и уничтожения после их подстановки в гамильтониан (1): 

W/3,1)(q) = I(/J) L у/3(а) L V Q ,k(q)g1)(k). (4) 
Ot,k k 

Всевозможные N + l-частичные числа заполнения, которые отвечают переходу 

Q (Nk , (N + 1)8)' при заданной температуре Т и химическом потенциале вычисляются. 
через диагональные матричные элементы о,цночастичной функции Грина с помощью 

следующей общей формулы: 

ЩN+I)(S) = т L ехр (iwБ) D~,-a(q). (5) 
"',q 

Здесь Б ~ положительная бесконечно малая величина, w = (2n + 1)1!'Т, а символ -а . 
обозначает номер перехода обратного по отношению к а. 

Правая сторона формулы (5) может быть определена с помощью формул (3), (4) че­
рез концевые множители, входящие в матричные элементы 'прямой и обратной функций 

Грина. 

Средние числа заполнения удается выразить через концевые множители, так что в 

используемом приближении удается получить замкнутую систему уравнений для вариа­
ций всех концевых множителей в зависимости от приложенного магнитного поля. 
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Рис. 1. Кубическая решетка типа 

GsCl 

в конечном счете удается получить уравнения для нахождения магнитной прони­

цаемости в зависимости от температуры и среднего числа nе - и пр-электронов, прихо­

дящихся на одну элементарную ячейку. 

Ферромагнитная неустойчивость определяется из условия появления бесконечной 

спиновой магнитной восприимчивости. 

Предлагаемый метод позволяет объяснить ферромагнетизм соединений типа РеЛl 

I с температурой Кюри Те = 623 К, n* ::::: 1J1.B и MnSi с температурой Кюри Те = 34 К, 
n· ::::: O.4J1.B' Если предположить, что t2g-0болочка переходного элемента и 3S-0болочка 
непереходного элемента полностью заполнены, тогда суммарное число nе +nр = 3 - па' 

где Па - среднее число 4s-электронов переходного элемента, которое мы будем считать 

произвольным параметром. 

По этой причине ниже подробно рассматривается одновременное заполнениееg -

и 3р-оболочек для каждого целочисленного интервала изменения переменных Пр и nе • 

Матрица интегралов перехода между ближайшими ионами пропорциональна ин­
тегралу перекрытия (16jV3)T(111)""",,_y" который ниже считается равным единице. 
Остальные матричные элементы вычисляются в согласии с ОЦК-структурой элемен­

тарной ячейки, изображенной на рис. 1: 

(6) 

где матричные элементы зависят от квазиимпульсов q""y,z через функции v; = 

= 1 ± exp(iqk)' 

2. РАСЧЕТ ФАЗОВОЙ ДИАГРАММЫ 

Область малых концентраций, nр,е < 1 

В предельном случае бесконечной энергии Хаббарда операторы рожде~ия и уни­

чтожения удобно выразить через Х - операторы перехода между пустыми \О} и од­
ночастичными \0", л} состояниями. При этом мы пренебрегаем переходами на двух- и 
трехчастичные состояния: 

е = X(Olu,'1) е+ = Х(U,'110). рА = y'(Olu,v) рА+ = y'(u,vIO) (7) 
rC1,ТJ r , ru,ТJ r , rO',v r , rO',1I r . 
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После подстановки этого разложения в исходный гамильтониан (1), мы получаем явное 
выражение Д1lЯ обратной функции Грина: 

еfЗ Р, 

д- 1 ( ) = еа (iu.; - fе)ба,fЗ 
'" q Pk - I p vk,fЗ(q) 

(8) 

Здесь Ер,е - энергии одночастичных р-, е-состояний; Ip,e - концевые множители, рав­

ные сумме чисел заполнения начального и конечного состояний; Va"(q) - матрица 

энергий перехода (6),' vk,fЗ(q) - эрмитово-сопряженная матрица. 
для нахождения средних чисел заполнения n~~ используем простейшее приближе­

ние [2], где энергия возбуждений определяется усредненной собственно-энергетической 
частью, которая выражается через так называемые концевые множители, которые в дан­

ном случае равны сумме среднего числа пустых и одночастичных состояний 

j(CТ) = n + n(СТ) j(CТ) = n + n(U) 
p,k о I,k' е,а О I,а· (9) 

с учетом независимости от номера одночастичного состояния k или а получаем сле­
дующие уравнения состояния: 

n(СТ) = '""' n(СТ) = 2j(CТ) '""' а(-Л)n (,(ст,л» 
е L.J I,а е L.J р F '>р , (10) 

а рл=± 

n(СТ) = '""' n(ст) = I(CТ) 
р L.J I,k р 

(10') 
k 

Здесь n F (Е) - распределение Ферми и две дважды вырожденные ветви спектра: 

а(±) = ~ [1 ± r ] 
р 2 ~~cт,+) _ ~~cт, ) , 

(11) 

где 

Уравнения состояния (10) представляются через интегралы от единственной перемен­
ной t;, так что имеет смысл ввести функцию плотности состояний, 

через КОТОРУЮ,выражаются все суммы по импульсам. 

С учетом кубической симметрии концевые множители (9) выражаются через сред­
ние числа заполнения одночастичных состояний 

3,2 

N(СТ) = '""' n(СТ) 
р,е L..J s . 

,=1 
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Так как 

n + ~n(o") = 1 
о L-- s , 

.,0" 

получим следующее: 

2 f (O") = 1 - n(-о") - _n(о") 
р р 3 р , f (O") = 1 - n(-U) - !n(о") 

d е 2 е . (12) 

Orсюда находим вариации концевых множителей через вариации средних чисел запол­

нения, которые определяются вариацией внещнего магнитного поля: 

8n(0") = -8n-(О") 8f(0") = !8n(0") 
р,е р,е' р 3 р' 

f (O") = ! ~n(o") 
е 2 и е . (13) 

Эти соотношения вместе с уравнениями состояния (10) при заданной величине магнит­
ного поля позволяют записать уравнения только для вариации концевых множителей: 

8f~0") = [К. + L.]8f~lТ) + ff. Ld8fp - f.Re(J8H, 
р , 

8j(lТ) = [К + L ]8j(lТ) + fp L 8! ...:... f R и8Н 
р р р р fe р е р р . (14) 

Orсюда находим магнитную восприимчивость: 

(15) 

Возможность появления ферромагнитной неустойчивости получаем как условие воз­

никновения сингулярности магнитной восприимчивости: 

(16) 

Здесь введены следующие функции: 

К = ~ а{-Л)n (t(Л» = nе 
• L-- р F <"р 4 - Зn. ' 

р,л=± 

(17) 

(18) 

Все функции зависят от единственной величины fpfet;, которая инвариантна относи­
тельно преобразования кубической симметрии (определена в (5». 

Коэффициенты Lp,., входящие в уравнения для определения границы ферромаг­

нитного упорядочения, определяются через производные от правой части уравнений 

состояния: 

_ аКр,е 2 2 2 
Lp,e - Ь-аь' где Ь = gpgefpf. t . (19) 
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в данном случае коэффициенты g~,e = 1, 

f = 4 - 3nе 
е 4' 

f = 6 - 5nр 
р 6· (20) 

в рассматриваемой области электронные состояния резонируют между пустыми и од­

ночастичными состояниями. Поэтому для малого числа возбуждений ферромагнитное 

состояние не возникает [3], однако система имеет увеличенное значение магнитной вос­
приимчивости. 

Область концентраций Пр < 1, 1 < nе < 2 

Рассмотрим ситуацию, когда еg-электроны резонируют между O~HO- и двухчастич­
ными состояниями, в то время как число р-электронов по-прежнему меньше единицы 

(Пр < 1). 
Одночастичные состояния et 0"10), e~ 0"10) имеют сПин 1/2. Низшие по энергии двух­

частичные состояния 3 А2 имеют'спин S = 1: 

(8%= (1), (21) 

Более высокие по энергии состояния 1 Е и 1 А1 не учитываются. 
При конечном значении внешнего магнитного поля вариации концевых мншки­

телей зависят от вариации как одночастичных (nI), так и двухчастичных (nп) чи­
сел заполнения. Учитывая симметрию системы относительно перестановки состояний 

е2 = 3z2 - т2 и еl= у'3(х2 - у2), находим вариации концевых множителей: 

f (O") = n(с7) + n(О") 1.:f(O") = бn(О") + бn(О") 
1 п I,ul П l' 

f~O") = n~~)+n~-O"), б f~O") = бn~-О") = -бn~О"). 
(22) 

Таким образом, в отличие от предыдущего «одночастичного» случая необходимо иметь 

два независимых уравнения для нахождения вариаций одночастичных и двухчастичных 

е-состояний. 

для получения этих уравнений умножим сушественную часть разложения опера­

тора уничтожения 

е = 9 X(O,O"IO",O") + 9 X(O,-O"IO",-O") 
rO" 1 r 2 r , (23) 

где gl = 1, g2 = 1/.;2, на произвольную линейную комбинацию сопряженных Х -опе­
раторов: 

у. = fЗ X(O",O"IO,O") + fЗ X(O",-O"IO,-O") 
r. 1 r 2 r • 

Усредняя отдельные Т -произведения по состояниям с данной температурой и химиче­

ским потенциалом, находим соотношение, связывающее двухчастичные числа запол­

нения nп, компоненты Фурье виртуальной одночастичной функции Грина а",(р) и кон­
цевые множители fk(<1), где k = 1,2, а также fp(d). 
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Проведем вычисление 'Т-произведений в рамках нуль-петлевого приближения 

Хаббард 1: 

-(Т (er,,,(T), у"(Т + О))) ::: (g(Yl)(X(5.="IS.="») + (g2'Y2)(X(5.-0 1 5.=О») = 

= (gl 'Yl)n~f) + (g2'Y2)n~~) = Т L gаG~а'Р)(Р)'УРf{З exp(i(J<5). (24) 
'-4J,р;а,,в 

Здесь <5 = 0+ есть малая положительная добавка, fs - ,концевые множители (22). 
Матричные элемеНты одночастичной функции Грина выражаются через обратную 

матрицу, где теперь каждая строка и столбец, отвечающие е-состояниям, имеют удво­

енное число компонент. Соответствующие матричные элементы определяются через 

генеалогические коэффициенты ga, входящие в разложение (23). Так, для выделен­
ного оператора еl" две первых строки обратной функции Грина могут быть записаны 
следующим образом: 

,8=1 ,8=2 s = 3,4 

«0,0') -+ (0',0')); а=1 
( iW~" О -Лg,~ ) 

д~l(p) = «О, -О') -+ (0', -0')); а =2 i(J-€. - f2g2P~ . (25) 
k:::;: 3,4 ... -vp gl -V;g2 Tk,s 

Здесь gl = 1, g2 = 1/../2, а концевые множители определены в (22). 
Используя явный вид матричных элементов обратной матрицы, удается вычислить 

суммы, входящие в правую сторону соотношения (25). Если заметить, что энергии пере­
ходов, соnровожда:ющихся рождением одного и того же еl-СОСТОЯНИЯ, одинаковы, тогда 

получим 

(26) 

- . , J 

Проводя суммирование обеих сторон этого соотношения по импульсам и частотам, 

находим результат, пропорциональный значениям генеалогических коэффициентов gp: 

TL L gaG~'p(p) = g{3K.(H). 
""р а=l,2 

в результате имеем соотношение припроизвольных 'Уа: 

(5.=,,) + (5.-0) - К (Н) " I gl'Yln II . g2'У2nп - е . L....J gР'У{ЗJ{З' (27) 
Р=I,2 

в результате варьирования уравнения (27) по величине магнитного поля получаем два 
уравнения. 

При условии 
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находим уравнение, не зависящее от величины приложенного внешнего поля. 

, 
Здесь электронная плотность заключена в интервале 1 < nе < 2, а коэффициенты 
вычисляются при нулевом внешнем магнитном поле: 

К = " а(->')n ('(>'» = 2 nе - 1 
е L.J р F 'ор 2 + ' 

р,>.=± nе 
(29) ~~±) = ± 

f = 6 - 5nр 
р 6' 

3 g2=g2+ g2=_ 
е 1 2 2' (30) 

При условии gO< = /0< получаем уравнение для восприимчивости: 

бn(U) = бj(сТ) + бf(U) = [К + L. ] " g2 бj(U) + g2 fe L бf - g2f R o-БН (31) 
11 2 1 е е L.J о< о< е f е р е е е , 

0<=1,2 Р 

где коэффициент L e определяется следующей общей формулой: 

R = " a(-I<)n' ('(1<» 
е L.J р F 'ор , (32) 

p,I<=± 

Уравнение для определения вариации одночастичных р-состояний находим из уравне­

ния д1lЯ чисел заполнения Пр вполне аналогичного (10): 

n~) = f~U) [nР(ЕР) + 2 L a~l<)nF(~~U.I<»] . 
Pl<=± 

(33) 

Связь между вариацией чисел заполнения и вариацией концевых множителей f~U) на­
ходим с помощью общего соотношения (14): 

(34) 

Коэффициенты Кр и L p вычислены согласно соотношениям (18), (19) где энергия 
возбуждений ~~ определяется согласно (29). 

Таким образом, 1:истема из трех уравнений (28), (31) и (34) определяет изменения 
трех концевых множителей, через которые выражаются вариации всех чисел заполне­

ния. 

Условие разрешимости соответствующей однородной системы уравнений опреде­
ляет возможность появленЩI ферромагнитной неустоЙЧивости. В результате, условие 

фазового перехода в ферромагнитное состояние имеет следующий простой вИд: 

(1 - Кр) [Ке (1 - Ке) - L e(1/3 + Ке)] - L pK e(1 - Ке) = О. 
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Пр 

4г-------г------,--~mmпп~~mm 

з~-------+--------~------~г_------~ 

3 4 

Рис. 2. Магнитная фазовая диаграмма при Т = О. Ферромагнитные области заштрихованы, 

прямые линии соответствуют уравнениям электронейтральности: верхняя - MnSi, нижняя - FeA1 

Здесь 

К = 4(nе - 1) 
е 2 + nе ' 

_ Пр 

Кр - 6 _ 5n ' 
р 

2Ке +4 
nе = 4 - Ке ' 

6Кр n = __ -----'С-
р 1 + 5Кр ' 

(36) 

Это уравнение устанавливает связь между энергетическими величинами €p и €e. 

Исключая их с помощью уравнений состояния (12) и (17) в нулевом поле, получим 
магнитную фазовую диаграмму в переменных nе и Пр (см. рис. 2). 

Область концентраций nе < 1, 1 < Пр < 2 

Рассмотрим ситуацию, когда состояния Рх = а, Ру = Ь, pz = с резонируют между 
одно- и двухчастичными состояниями, в то время как число d-электронов на еg-обо­

лочке остается меньше единицы (Пр < 1). 

Одночастичные состояния a~IO}, b~IO}, c~IO} имеют спин 1/2. Низшие по энергии 
двухчастичные состояния 3 А2 имеют спин S = 1: 

а+Ь+ + й,+Ь+ 
Т \12 ! т 'О} (Sz = О). (37) 

Шесть остальныхдвухчастичных состояний находим с помощью циклического преобра­
зования а -+ Ь -+ с -+ а. 

Более высокие по энергии состояния! Е и ! А! не учитываются. 
При конечном значении внешнего магнитного поля вариации концевых множите­

лей зависят от вариации как одночастичных (щ), так и двухчастичных (nп) чисел запол­

нения. Учитывая симметрию системы относительно перестановки а-, Ь-, с-состояний, 

находим вариации концевых множителей: 

81(<7) = 8n(U) = -8n(<7) (38) 
2 1 1 , 

1401 



Р. о. Зайцев, ю. В. Михайлова ЖЭТФ, 1999, 115, выn. 4 

которые фактически совпадают с вариациями двухчастичных и одночастичных d-co­
стояний. 

Отсюда сразу заключаем, что общие уравнения (28), не зависящие от вариации 
маmитноro поля, остаЮ"IСЯ неизменными: 

Уравнение для восприимчивости, записанное через вариации концевых множителей, и 

слева и справа содержит удвоенное число слагаемых. Поэтому окончательное уравнение 

содержит лишний множитель 1/2 перед вариацией одночастичных е-состояний бfе: 
, 

бn(и) = б/и) + б/и) = [К + L ] '" g2б/и) + g2.i.L. L бl - i f R uБН (40) 11 2 1 р р L....J k k р 21 р е р р р • 
k=I,2 е 

Различие возникает только при подсчете числа одинаковых переходов, которых в 

два раза больше. Сумма квадратов генеалогических коэффициентов также удваивается: 

g~ = 3. . . 
По аналогии с (14) находим уравнение для вариации fe с удвоенной величиной 

коэффициента при вариациях БI1,2: 

б/(и) = [К + L ]б/(и) + 2~L '" g2бl(и) - 1 R u6Н 
е е е е 21 dL....J k k . е е . 

gp р k=I,2 

(41) 

Здесь все коэффициенты определяются при Н = О по тем же формулам, но с другими 
уравнениями для Кр и Ке . При этом 

К = 2 nР - 1 
р 4 - Пр' 

(42) 

Условие ферромагнитной неустойчивости имеет тот же вид (35), но с переставленными 
индексами р ..... е: 

Общее свойство уравнений (36) и (43), которое отличает их от уравнения (16), состоит в 
появлении множителя Ке и, соответственно, Кр , что отвечает возможности возникно­

вения ферромаmетизма при малом числе возбуждений при n" - 1 ~ 1 или Пр - 1 ~ 1. 

Область концентраций 1 < Пр < 2, 1 < nе < 2 

Уравнения, относящиеся к области 1 < nр,е < 2, получаем обобщением результатов 
двух предыдущих разделов. 

Уравнения(28), (38) и (39) остаются без изменения. 
Два других уравнения находим по аналогии с уравнениями (31) и (40) для двухчас­

тичных чисел заполнения n~,e: 

бn(и) =8/и) + 61(и) = 
lI,е 2,е l,е 
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6n (0")= 6/(0") + 6/(0") = 
П,р 2,р I,p 

Здесь g; = 3, g; = 3/2, к.е = 4(nе - 1)/(2 + nе ), Кр = 2(nр - 1)/(4 - Пр). 
Уравнение, определяющее границу появления ферромагнитной неустойчивости, 

имеет ВИД, симметричный относительно за~ены р +-+ е: 
, 

КрКе{1 - Кр)(1 - Ке) = L p K e {1 - Ке)(1/3 + Кр) + L e K p(1- Кр)(1/3 + Ке). (46) 

При этом 

к = 2 nР - 1 К = 4 (nе - 1) 
р 4 - Пр' . е 2+ nе ' 

_ 2 (2Кр + 1). 
Пр - (2 + Кр) , 

(47) 

При положительных Lp,e ~ 1 и при малом числе возбуждений, nр,е -1 ~ 1, левая сторо­
на (46) оказывается малой по сравнению с правой стороной, что отвечает возможности 
возникновения ферромагнетизма. 

Область концентраций nе < 1, 2 < Пр < 3 

Рассмотрим наиболее сложный случай, когда р-электроны резонируют между двух­

и трехчастичными состояниями. Будем считать, что 2 < Пр .( 3, в то время как числа 
заполнения nе не превышают единицы. 

Низшее трехчастичное сост()яние имеет S = 3/2 и четырехкратное вырождение по 
проекции спина: ' 

(48) 

Три низших триплетных состояния со спином 1 построены из трех различных произ­
ведений пар операторов рождения (см. определение (21». 

Разложение по Х -операторам перехода между двух- и трехчастичными низши­

ми по энергии состояниями определяется тремя генеалогическими коэффициентами 

(arO" = рж): 

а = х(О,0",О"РО"/2) + f!.Х(А(уz,жz)10"/2) + _1_X(o,u,uIU/2) 
rO" r Vзrl vГзr' (49) 

Разложение двух других операторов унИчтожения Ь = Ру и с = pz получаем из (49) с 
помощью операции циклической перестановки. 
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в отсугствие поля все средние числа заполнения и концевые множители удается 

выразить через Пр - среднее число электронов, приходящееся на одну ячейку. С учетом 

кратности вырождения имеем следующее: 

3nп + 4nш = 1, 18nп + 12nш = Пр, f = 5nр - 6 
р 36' (50) 

После суммирования по спиновому индексу получим уравнение состояния: 

(51) 

для нахождения .уравнения состояния при Н =f о выразим числа заполнения трехчас­
тичных состояний через од~очастичную функцию Грина в совпадающих точках. 

Уравнения для вариаций трехчастичных чисел заполнения bn~:r/2), bn~~/2) = 

= _bn~~O' /2) можно получить из общего уравнения для среднего значения Т -произве­
дений оператора уничтожения (49) на линейную комбинацию трех сопряженных опе­
раторов с произвольными коэффициентами 'у 8: 

(52) 
l~k,n~З""р,k 

Матричные элементы одночастичной функции Грина выражаются через обратную мат­

рицу, где теперь каждая строка и столбец, отвечающие р·состояниям, имеют утроен­

ное число компонент. Соответствующие матричные элементы определяются через ге­

неалогические коэффициенты 9k, входящие в разложение (49). Так, для выделенного 
оператора а = РXU три первых строки обратной функции Грина могут быть записаны 
следующим образом: 

8 = 1 8=2 8=3 8 = 4,5, ... 

(~(Т ~ ~(Т) . 
2 2 ' 

k = 1 iW-Ер О О - f191rY; 

G;J1(p) = 
( -~(Т ~ ~(Т ) . k=2 О iW-Ер О - f292rJI; 

2 2 ' . (53) 

(-~(Т~-~(Т)' k=3 О О iW-Ер - fз9зrJI; 
2 2' 

k = 4,5 ... -V;91 -V;92 -V;9З Tk,8 

Здесь 91 = 1, 92 = V2f3, 9з = ...Jf73, а концевые множители определены через суммы 
чисел заполнения для двух- И трехчастичных состояний: 

f O' - (30'/2) + о' 
1 - nш nп , f O' - (0'/2) + о 

2 - nш nп, f O' - (-0'/2) + -О' 
1 - nш nп . 
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Используя явный вид матричных элементов обратной матриц
ы, удается вычислить сум­

мы, входящие в правую сторону соотношения (53). Если заметить, что энергии пере­

ходов, сопровождающихея рождением одног
о и того же РЖ -состояния, одинаковы, т. е. 

Еl = Е2 = Ез = Ер, тогда суммы 

(54) 

Проводя суммирование обеих сторон этого соотношения по
 импульсам и частотам, 

находим результат, пропорциональный значениям генеалогических ко
эффициентов 9.: 

3 

Т L L 9kG~,8(p) = 9.Кр(Н). 
"',р k=1 

В результате имеем соотношение при произвольных "/k: 

91"/ln::;/2) + 92"/2n~~/2) + 9з,,/зn:ilu /2)= Кр(Н) L 9."/.f.· 

Если считать вектор "( ортогоналЬНЬ1М вектору g, т. е. 

L 9k"/k = О, 
l~k::;З 

.-1,2,3 
(55) 

можно получить два соотношения, не завися
щие явно от вариации магнитного поля. 

Первое уравнение находим при условии 91"/1 = 9з"(з,92"/2 = -291"/1: 

. -Если же положить "/2 = О, 9з,,/з = -91"/1, то имеем второе уравнение: 

( К (о (3/2) (1/2) 
1 - р) nш + оnш ) - 2КрОnп = О. 

Вариации концевых множителей выражаются через вариации ч
исел заполнения: 

о! - о (3/2) О 
1 - NШ + nп, о! - о (1/2) 

2 - NШ , 
" (-1/2) 

б fз == unш - Оnп. 

(56) 

(57) 

(58) 

Используя дополнительное условие: 6n~ill/2) = -on~~e), находим обратные соотноше­

ния: 

(3/2) 
6nш == 6fl + бf2 + 6/з, "n(1/2) = "1 . 

и Ш и 2, 6nп = -0/2 - {j/з. 

Вариация виртуальной функции Грина оКр(Н) содержит три
 типа слагаемых: 

9;on~:;/2) + 9~on~~/2) + 9~6n~ilи/2) = 

= [Кр + Lp } L 9k{j/~U) + 92~e LeOfe - 92/pRp (J'{jH, 

k-I,2,3 р . 
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где коэффициенты Lp,e определяются общей формулой (8): 

(61) 

Таким образом, мы получаем те же уравнения(15)-(17), но с другими определениями 

величин: 

g; = 1, 
2 _ 1 

gз - 3' 

Уравнение, определяющее вариацию ПО, имеет вид аналогичный (22) и (23): 

(62) 

on~) = 20 f~(7)= Le {fe L g~o fk(7) + [Ке + Lel0 fe - fdRduБН. (63) 
9 р k=I,2,3 

Все коэффициенты вычисляются при нулевом магнитном поле: 

ПО 

Ко = 4 - 3nо ' R = "'" а(Л)n' (СЛ» 
о L... Р F"p . 

р,л=± 

(64) 

Таким образом, мы имеем систему из четырех уравнений, из которой находим усло­

вие возникновения ферромагнетизма: 

4j3-gi(Кр + Lp ) 

+2 
2 

-gUоLр/g2fр 

1-gj(Кр+Lр) 
-1 

1 +Кр 
-gUо/g2fр 

Вычисление определителя дает следующее условие: 

При этом 

по 

Ке = 4"":' 3nе ' 
Ке 

nе = 41 + 3Ке 

(65) 

(64') 

Сравнение уравнения (66) с уравнением (43) показывает, что при переходе случая ре­
зонанса между одно:" и двухчастичнымисостояниями к резонансу между двух- и трех­

частичными состояниями происходит просто увеличение интенсивности эффективной 

амплитуды рассеяния, поскольку во втором случае безразмерная амплитуда Lp умно­

жается на удвоенный коэффициент 2/3 вместо коэффициента 1/3 в первом случае. 

Область "онцентраций 1 < nе < 2, 2 < Пр < 3 

Уравнения согласован~ (41), записанные для вариаций трехчастичных р-состоя­
ний, приобретают лишнее слагаемое, связанное с возможной вариацией одно- и двух­

частичных е-состояний: 

2~ (3(7/2) + 2~ «(7/2) + 2~ (-(7/2)_ 
gl unш g2UnШ gзunш -
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Уравнения (37) и (38) для связи между вариациями трех- и двухчастичных р-сос" 

тояний остаются без изменения. 

Уравнения типа (31) для вариации двухчастичных d-состояний приобретают три 
новых слагаемых в правой части: 

6n(0') = 6/(0') + 61(0') = 
11 2,е 1,0 

= [КО + L o ] L g~61~~~ + g; {! L e L бfk,р - g;le R ea6H. (68) 
",-1,2 gp р k=1,2,3 

Уравнение (28), связывающее вариации рдночастичных и двухчастичных р-состояний, 
остается без изменения. -

Таким образом, мы имеем систему пяти уравнений, из которой находим условие 

возникновения ферромагнетизма. 

Получаем условие вполне аналогичное (46), но с удвоенным коэффициентом перед 
безразмерной амплитудой L p : 

_ (Пр - 2) 
Кр - 9 (5nр _ 6)' 

Ко +2 
по = 24_ КО' 

Области концентраций 2 < по < 4, О < Пр < 3 и О < по < 4, 3 < Пр < 6 

(70) 

для перехода к области 2 < по < 4, О < Пр < 2 можно использовать уравнения 
предыдущих разделов, в которых проведено преоб~азование частично-дырочной сим­

метрии для еg-электронов: по -+ (4 - nе), Ко -+ (1 - Ко), Le -+ -Lo. 
Два первых преобразования отвечают переходу от частиц к дыркам для четырех­

кратно-вырожденной еg-оболочки. Последнее преобразование соответствует измене­

нию знака амплитуды е-е-рассеяния при переходе от частиц к дыркам, что приводит 

К существенному изменению магнитной фазовой диаграммы. 
Оставшаяся часть фазовой диаграммы для О < по < 4, 3 < Пр < 6 может быть 

получена из соотношений предыдущих разделов'с помощью общих преобразований ча­

стично дырочной симметрии: nd -+ 4 - nd, Пр -+ 6 - Пр. 

3. МОДЕЛЬ CfЕПЕННОЙ плотноcrи соcrояний 

Вычислим интегралы (17), (18) для модели с плотностью состояний рЩ = 
= (2/3).fi.()(f.)()(1 - €). в случае заполнения нижней подзоны, коrда химический по­
тенциал изменяется в отрицательной области от -lr/21VI+8 до -lr/21, rдe s = 
= 12g;g;lelpt2/r2, при Т = О имеем 

К =! {1- 3/2 _ 3sign(r)W( )} 
р 3 z 2 s, z , К =! {1- 3/2 + 3sign(r)W( )} 

е 2 z 2 s, z . (71) 
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Здесь и ниже используется следующая функция: 

s,z - - --ln . W( ) - vr+s-ylz(1+sz) . 1 (.,fS+vr+s) 
. s s.,fS VZS+~ 

(72) 

. Вместо отрицательного химического потенциала р, здесь введено обозначение - р, = 

= v.l + sz. 
для выбранной степенной плотности состояний функции Lp,e выражаются че­

рез Кр,е: 

L = ~ _ sign(r) _ ~K 
р 2 2v"Г+S 2 р, 

L = ~ + 3sign(r) - ~K 
е 4 4vr+s 2 е· 

(73) 

Здесь s > О, апараметр z меняется от нуля до единицы. При этом амплитуды Lp,e для 
всех s и z остаются положительными. 

В случае заполнения верхней подзоны, когда химический потенциал изменяется в 

положительной области от Ir/21 до Ir/21V1+s, имеем 

К = ~ {2 + 3/2 _ 3sign(r)W( )} 
р 3 z 2 в, z , К = ~ {1 + 3/2 + 3sign(r)W( )} 

е 2 z 2 в, z , (74) 

L = 1 _ sign(r) - ~K 
р . 2v'Г+S 2 р, 

L = ~ + 3sign(r) _ ~K 
е 4 4v'Г+S 2 е' 

(75) 

и здесь параметр z меняется от нуля до единицы, однако безразмерная амплитуда l-p,e 
остается отрицательной. 

Orсюда заключаем, что в области изменения чисел заполнения О <пр < 2 и 
О < nе < 2 ферромагнитные области могут существовать только для. отрицательных 
значений химического потенциала (см. рис. 2). 

4. ОБЩИЕ РЕЗУЛЬТАТЫ И ВЫВОДЫ 

Можно записать все результаты в виде единого уравнения с постоянными коэффи­

циентами, каждый из которых имеет определенное значение внутри квадратной области 

изменения переменных np,d: 

Все коэффициенты определены в таблице. 

Используя результаты, взятые из таблицы, можно заметить, что изменение знака 

амплитуды е-е-рассеяния в области (2 < nе < 4) при фиксированном знаке амплитуды 
р-р-рассеяния в области О < пр < 3 приводит К их существенной компенсации. В 
результате происходит уменьшение правой части уравнения (76), тогда как левая часть 
остается неизменной, поскольку она инвариантна относительно частично-дырочного 

преобразования для р- и е- электронов по отдельности. 

По этой причине гибридизация состояний из нижних хаббардовских подзон пр .( 3 
и состояний из верхней половины е-подзоны 2 < nе не приводит к возникновению 
ферромагнетизма (см. рис. 2). 

1408 



ЖЭТФ, 1999, 115, вьm. 4 Ферромагнетизм бинарных соединений . .. 

Области fp Кр g; В[nрl R[n-2J+l Гр ВВ 

о < Пр < 1 (6 - 5nр)/6 nр/(6 - 5nр ) 1 О 6 О t2g 
1 < Пр < 2 (4 - nр)/18 2(nр - 1)/(4 - Пр) 3 1/2 9 1/3 t~g 
2 < Пр < 3 (5nр - 6)/36 9(nр - 2)/(5nр - 6) 2 1 4 2/3 t~g 
3 < Пр < 4 (24 - 5nр)/36 4(nр - 3)/(24 - 5nр) 2 3/2 9 -5/3 t~g 
4 < Пр < 5 (Пр - 2)/18 3(nр - 4)/(nр - 2) 3 1 6 -4/3 t~g 
5 < Пр < 6 (5nр - 24)/6 6(nр - 5)/(5nр - 24) 1 1/2 1 -1 tk 

Области fe Ке g; В[nеl R[n.l+l Ге ВВ 

0< nе < 1 (4 - 3nе )/4 nе /(4 - 3nе ) 1 1/2 4 О eg 
1 < nе < 2 (2+nе )/12 4(nе - 1)/(2 + nе ) 3/2 1/2 3 1/3 е2 

2 < nе < 3 (6 - nе )/12 3(nе - 2)/(6 - nе ) 3/2 1 4 -4/3 e~ 
3 < nе < 4 (3nе - 8)/4 4(nе - 3)/(3nе - 8) 1 1/2 4 -1 eg 

-:.я.. 

Как ВИДНО из рисунка, ддя выбранной затравочной IUютности состояний ферромаг­

нитная неустойчивость не возникает также в области малЫХ nр,е < 1. для отрицатель­
ного химического потенциала здесь система размазана между большим числом ПУСТЫХ 

(немагнитных) и малым числом одночастичных состояний со спином 1/2. Таким обра­
зом, в этой области ОСуШествляется газовое парамагнитное состояние, аналогично тому 

как это происходит в классической модели Хаббарда [2]. 
В остальных областях, где, например, nе > 1, система представляет собой смесь 

магнитных состояний. СуШествование конечной отрицательной амплитуды рассеяния 

ддя возбуждений с одинаковой по знаку проекцией спина (или положительной ампли­

туды ддя рассеяния возбуждений с противоположными спинами) приводит с возникно­

вению ферромагнитной неустойчивости уже при малом числе возбужденных состояний. 

Аналогичный результат бьm получен в работе [6]. 
Такая ситуация возникает при гибридизации и одновременном заполнении нижних 

хаббардовских р- и е-подзон. 

Если же происходит одновременное заполнение верхней подзоны ддя е-состояний 

и нижней подзоны ддя р-состояний, то физическая ситуация усложняется. 

Вычисления показывают, что при заполнении нижней половины гибридизован­

ной подзоны (отрицательный химический потенциал) мы обнаруживаем отрицательную 

амплитуду е-€-рассеяния и положительную амплитуду р-р-рассеяния ддя возбуждений 

с противоположными спинами. При заполнении верхней половины гибридизованной 

подзоны (положительный химический потенциал) ситуация обратная: мы обнаружива­

ем положительную амплитуду е-€-рассеяния и отрицательную амплитуду р-р-рассеяния 

ддя возбуждений с противоположными спинами. 

Взаимное влияние этих взаимодействий как раз и определяет возможность возник­

новения ферромагнетизма. Расчеты, проделанные в настоящей работе, указывают на 

СуШественную компенсацию амплитуд при произвольной концентрации Пр и nе -сос­
тояний (см. правую половину рис. 2). 

для сравнения с экспериментом на ферромагнитных ОЦК-соединениях РеА1 и 

MnSi заметим, что в данном случае в силу электронейтральности суммарное число элек­
тронов на недозаполненных оболочках равно девяти: nd + Пр + n s = 9. Здесь nd -

9 ЖЭТФ, М4 1409 



Р. О. Зайцев, Ю. В. Михайлова ЖЭТФ, 1999, 115, выn. 4 

полное число d-электронов, приходящееся на ячейку, которое отличается от нашего nе 
на число 6, равное полному числу электронов на заполненной t2g-0болочке. 

Величина па фактически есть подгоночный параметр-. Согласно зонным расче­
там [5) его значение равно 0.84 и 0.82 соответственно для железа и марганца. 

Подставляя эти числа в уравнение электронеЙУральности, находим: 

nе + Пр = 2.16 для РеЛl,nе + Пр::;: 2.18 для MnSi. (77) 

На рисунке эти линии практически совпадают, линия электронейтральности, соот­

ветствующая для, РеЛl, несколько ниже линии, соответствующей MnSi. Обе эти линии 
пересекают две, заштрихованные области существования ферромагнитного упорядоче­

ния, полученные в нашей модели. 

Предположим, что средний заряд анионов достаточно мал: для Al Пр ::::: 1, для Si 
Пр ::::: 2. Тогда для РеЛl nе ::::: 1, в то время как для MnSi nе « 1. Таким образом, мы 
приходим к качественному согласию с экспериментом: величина магнитного момента 

в соединении MnSi мала, момент насыщения в ферромагнитном FеAlбольшой (::::: 1), 
см., например, [7). 

Можно заметить, что предлагаемый механизм возникновения ферромагнитной не­

устойчивости допускает возможность пересечения границы фазового превращения и 

линии электронеЙУральности. Этой ситуации соответствует феноменологическая тео­
рия Киттеля [8), согласно которой константа обменного взаимодействия изменяет знак 
при некотором критическом значении объема элементарной ячейки (см. также [9). 

Существует и другая возможность, когда линия электронеЙУральности пересекает 

прямую линию целочисленных значений nk = [nk], как это происходит в нашем слу­
чае. Однако можно показать, что к этой прямой примыкает область (nk - [nk) ~ Itl/U, 
внутри которой происходит переход к локализованным моментам. Сделанное в насто­

ящей работе предположение о бесконечной энергИи Хаббарда' И делает рассмотрение 
ЭТой области невозможным, а физические явления в узкой области, (nk -[nk)) « Itl/U, 
заслуживают специального рассмотрения. 

Работа выполнена при финансовой поддержке Российского фонда фундаменталь­

ных исследований (проект 98-02-17388). 
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