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  مقدمه .١

بررسي سـازوكار ابررسـانايي دمـاي بـالا همـواره مـورد توجـه          

هاي بـسياري   تا كنون آزمايش  . فيزيكدانان ماده چگال بوده است    

 كـشف   پس از . هاي متفاوتي ارائه شده است    انجام شده و نظريه   

Laابررسانايي در    Ba CuOx x−2 توسط بدنورز و مولر، تعداد      4

زيادي از تركيبات ديگر با خاصيت ابررسانايي دماي بالا كـشف           

اي   خصوصيت مشترك اين تركيبات، يك سـاختار لايـه        . اندشده

در . شوند را شامل مي   ۲CuOاي از صفحات      مسي است كه شبكه   

 ـ       ر ايـن اسـت كـه هـدايت در ايـن            حال حاضر بـاور عمـومي ب

افتـد و بنـابراين وجـود آنهـا بـراي مـشاهده             صفحات اتفاق مي  

  .ابررسانايي حياتي است

سـت كـه آيـا     اسوال مورد نظر فيزيكدانان حالت جامد ايـن      

 Cuاي مسي ديگري كه       ممكن است ابررسانايي در تركيبات لايه     

ها مطالعات  نداشته باشند، ديده شود؟ براي پاسخ به اين سوال آن         

خود را بر روي تركيبات ديگر پي گرفته و نهايتا موفق به كشف             

Srابررسانايي در  RuO2 اين . ]۱[ شدند=K۵/۱T با دماي گذار  4

رغم دماي گذار پايين اين تركيب از اهميت خاصي          موضوع علي 

Srبرخوردار است، زيـرا      RuO2 انايي اسـت كـه     اولـين ابررس ـ   4

ايـن   .عنصر مس نداشته و هم ساختار با ابررساناهاي مسي است

در  .تركيب بدون جايگزيني هـيچ عنـصر ديگـري ابررساناسـت    

كه ابررسانايي دماي بالاي مسي تنها با جايگزيني شـيميايي            حالي

است كه داراي تعداد بيشتري از حاملين بار شده و نهايتا به طور       

Laمثال عـايقي ماننـد       CuO2 xبـه    4 xLa Ba CuO−2 ابررسـانا   4

تفــاوت ديگــر مربــوط بــه آرايــش اوربيتــالي . شــودتبــديل مــي

 يـك ابررسـاناي روتنايـدي،     . ابررساناي روتنايدي و مسي است    
+۴Ru ــالي ــش اوربيت ــايين  ۴d۴ آراي ــپين پ ــت اس ــا حال  را ۱ و ب
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 ۲/۱ و با اسپين     ۹d۳تالي   آرايش اوربي  ۲Cu+كه    داراست، در حالي  

ــال. دارد ــيون   اوربيت ــده در هيبريداس ــركت كنن ــاي ش  در p-dه

Sr RuO2 كه تبهگني ابررسـاناهاي     دارند، در حالي   gt2 تبهگني   4

اند كـه    برخي مطالعات نشان داده   . ]۶ و ۲[  است egمسي از نوع    

خود نوسانات اسپيني فرو مغناطيـسي      اين سيستم در حالت پايه      

. ]۶[دهـد  دارد و در عين حال رفتار مايع فرمي از خود نشان مـي       

ــزان    ــايجي از مي ــين رفتارهــايي نت ــاده چگــال چن در فيزيــك م

در ايـن مقالـه بـا انجـام         . همبستگي موجـود در سيـستم اسـت       

محاسبات اصول اوليه مربوط به ساختار الكترونـي ايـن سيـستم            

ها در رفتـار سيـستم را بررسـي نمـوده و نتيجـه              نقش انواع اتم  

گيريم كه آرايش مغناطيسي حالت پايه آن مربوط به مكـانيزم            مي

  . ديگري به جز همبستگي است

  

  روش محاسبه . ۲
گيري روش محاسباتي اصول اوليه، ساختار سيستم را  ما با به كار   

ا به نرم افزار مورد استفاده شناسانده و رفتار حـالات مختلـف ر            

تـوانيم    در ايـن صـورت مـي      . كنـيم حول سطح فرمي بررسي مي    

هـايي را كـه در ايـن همبـستگي نقـش            ميزان همبـستگي و اتـم     

ايـن محاسـبات تحـت تقريـب        . تري دارند، تعيين نمـاييم     عمده

LSDA   براي درك ميزان همبستگي، محاسبات     .  انجام شده است

ادير  از روي مق   Uمقدار  .  انجام شده است   Uمجددا تحت اعمال    

هـاي اسپكتروسـكوپي گـسيل      دست آمـده از آزمـايش       تجربي به 

اين محاسـبات بـا تقريـب      . ]۷[ تعيين شده است     (PES)فوتوني  

 و با استفاده از FLAPW)(پتانسيل كامل امواج تخت بهبود يافته  

اسـاس ايـن محاسـبات      .  انجام شـده اسـت     WIEN2kنرم افزار   

هـايي  رسي سيـستم اين نظريه براي بر .  تابعي چگالي است   ةنظري

براي اينكه بتـوان از نتـايج       . رودبا خاصيت مايع فرمي به كار مي      

هاي همبسته قوي استفاده كرد، مقدار      اين محاسبات براي سيستم   

U    كنيم تـا در صـورت وجـود همبـستگي           را وارد محاسبات مي

 dقوي در سيستم شكاف حاصل بين حالات پر و خالي اوربيتال 

در ايـن محاسـبات، شـعاع       . متفاوت باشد تر شده و نتايج      واضح

 و  ۷۳/۱،  ۰۶/۲ به ترتيب برابر با      O و   Sr  ،Ruهاي  مافين تين اتم  

اي تعيين  اين شعاع به گونه   .  بوهر در نظر گرفته شده است      ۵۴/۱

 ةفضاي منطق. هاي مغزي را در بر بگيرد   شود كه تمام الكترون   مي

ي انـرژي و     نقطه تقسيم شده و دقت در همگراي       ۵۰۰بريلوئن به   

 بـار الكترونـي در نظـر    ۰۰۱/۰و meV۱/۰ بار به ترتيب برابر با 

هاي شبكه برابـر    در كل محاسبات مقادير ثابت    . گرفته شده است  

 برابـر بـا     Ueff و مقـدار     ]۳[با مقادير تجربي در نظر گرفته شـده       

eV۱باشد مي .  

  

  نتايج و بحث. ۳
 mmm۴I/ ســاختار ايــن سيــستم مكعبــي بــوده و داراي تقــارن 

 dهاي اكسيژن، اوربيتال    تحت تأثير ميدان كريستالي اتم     .باشد مي

)و  gt2 (xy, yz, zx)هاي  به زير اوربيتال )ge z r , x y− −2 2 2 23 

 X (XPS) ةاسپكتروسكوپي گسيل فوتوني اشع    .شودشكافته مي 

انـد   ده نشان دا]۵(XAS) [ X ة و اسپكتروسكوپي جذب اشع]۴[

 ۴. باشـند  مي Ruكه حالات نزديك به سطح فرمي مربوط به اتم          

كننـد،   به دليل گستردگي اوربيتالي كه اشغال مي       Ruالكترون اتم   

اين چهار  . مسئول خواص مغناطيسي و الكتريكي سيستم هستند      

كنند كه در آن انـرژي سيـستم كمينـه          اتم آرايشي را انتخاب مي    

قرار گرفتـه و بـه       gt2ل در اوربيتال     الكترون او  ۳بنابراين  . شود

دليل بزرگتر بودن پهناي بانـد از انتگـرال پـرش، اصـول هونـد               

برقرار نشده و الكترون چهارم نيـز مجـددا در يكـي از حـالات               

بدين ترتيب، آرايش الكتروني سيستم،     . گيردقرار مي  gt2تبهگن  

 شـده و سيـستم يـك        =۱S اسپين پايين با مقدار كل       يك آرايش 

اين حالت مـشابه ابررسـاناهاي      .  خواهد بود  p-waveابررساناي  

  .فرميوني سنگين است

 شـكل  در   LSDAهاي مختلف با روش     چگالي حالات اتم     

ها، ابتدا چگالي حالات كل براي   در اين شكل  . اند آورده شده  ۱

نـشان داده    gt2 و   eg  و سپس حالات تبهگن    Ru و   Srهاي    اتم

هـاي  در پايان نمودار چگالي حـالات كـل بـراي اتـم           . اندشده

گونه كـه در      همان. استاي وارد شده    اكسيژن محوري و صفحه   

 در سـطح فرمـي      DOSشـود، شـدت      ديـده مـي    )الف(۱شكل  

ايـن حـالات بـه طـور عمـده          .  اسـت  Ruعمدتا مربوط به اتم     

 زيـر   eV۲باشـند و از مقـدار       مـي  gt2هـاي   يتالمربوط به اورب  

   ادامـه eV۱ شروع شـده و تـا مقـادير نزديـك بـه     سطح فرمي 
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هـاي متفـاوت تحـت تقريـب      ها مربوط به اتم  چگالي حالت.۱ شكل

LSDAبراي  Sr RuO2 4.  
  

هـا بـه طـور       اوربيتال حالات با اسپين بالاي اين    . كنند پيدا مي 

عمده زير سطح فرمي هستند و حالات با اسپين پايين تنها بـه             

اندازه تقريبي يك سوم مساحت زير نمودار زير سـطح فرمـي            

هـاي  اين بدان معني است كه تقريبا تمام حالت       . گيرند قرار مي 

ها پر شده و تنها يك سوم مربوط        با اسپين بالا در اين اوربيتال     

بيشترين مقدار پيك اين حالات     . اندن اشغال شده  به اسپين پايي  

اين پيك مربوط به حالات با . شود ديده ميeV۲ نزديك مقدار 

پيك مربوط به حـالات بـا اسـپين پـايين روي            . اسپين بالاست 

 طبـق   egبانـدهاي پهـن و خـالي        . گيـرد سطح فرمي قـرار مـي     

.  بالاتر از سـطح فرمـي قـرار دارنـد    eV۵/۰  بالاي )ب(۱شكل

تـر از سـطح      هاي اكسيژن پايين  حالات الكتروني مربوط به اتم    

مربوط بـه اتـم     gt2فرمي قرار گرفته و آميختگي آنها با حالات       

Ru           متناهي است كه به معني داشتن يك هيبريداسيون متنـاهي 

اين هيبريداسيون مربوط به .  است d۴Ruو  p2 O بين حالات

 RuO6اي در ساختار شش وجهي  وري و صفحههر دو اتم مح

دهـد كـه چگـالي      نـشان مـي  )الـف (۱همچنين شكل  . باشدمي

اين بازه  .  بالاي سطح فرمي قرار دارند     Srحالات مربوط به اتم     

 هـاي   تـا نزديكـي   بالاي سطح فرمي شـروع شـده و  eV۳ از 

eV۱۰   بين حـالات بـا اسـپين بـالا و پـايين            . كند ادامه پيدا مي

 يك شكافتگي تبادلي حاصل از      Ruهاي مربوط به اتم     اوربيتال

شـــود  ديـــده مـــيeV۵/۱شـــكافتگي اســـپيني بـــه انـــدازه 

مقدار اين شكافتگي بيشتر از مقداري است كه        ). )الف(۱شكل(

-  نشان مـي   LSDAحاسبات  نتايج م . شود ديده مي  Srبراي اتم   

، d۴هـاي   دهد كه به دليل گـستردگي فـضايي بـالاي اوربيتـال           

 يك دامنه وسيع از انرژي، از       Ruچگالي حالات مربوط به اتم      

eV۸ -   تا eV۶  پوشاند و اين نشانگر يـك هيبريداسـيون          را مي

ايـن بـدان معنـي    .  است p ۲Oو d۴ Ruهاي قوي بين اوربيتال

. آورندوجود مي پيوندهاي قوي به Ruاست كه حالات گسترده 

- دليل گستردگي اوربيتال بنابراين با توجه به اين محاسبات و به

الكتـرون در ايـن تركيـب بـالا       -  اثر همبستگي الكتـرون    dهاي  

اي كـه از اهميـت بيـشتري برخـوردار اسـت،              نيست و مـسئله   

اين پهنا بـراي حـالات      . باشد مي Wهيبريداسيون با پهناي باند     

ايـن اثـر    .  اسـت  eV۳ برابر با مقدار تقريبـي       gt2Ru مربوط به 

ها بيشتر شده و مقدار شود كه همپوشاني بين الكترونباعث مي

Uهابارد كاهش يابد  .  

در اين  . دهد را نشان مي   LSDA+U نتايج محاسبات    ۲ شكل   

 هاي مختلف مانند محاسـبات    نمودارها نيز ترتيب نشان دادن اتم     

LSDA تـرين مشخـصه متفـاوت بـا        در اين شكل، اصلي   .  است

 اسـت كـه در آن چگـالي         Ru مربوط به اتـم      LSDAمحاسبات  

حالاتي كـه   . گيرندحالات به طور كامل زير سطح فرمي قرار مي        

، و حالـت    xz/yzانـد، عبارتنـد از حـالات آميختـه          وجود آمده  هب

. باشـد مـي  gt2 كه اين حالات متعلق بـه اوربيتـال    xyمربوط به   

z  بهegاوربيتال  grd −2 xو  2 yd −2  )ب(۲ شكل. شود شكافته مي2

دسـت    مقادير به . دهدها را به طور جداگانه نشان مي      اين اوربيتال 

 بـا آنچـه كـه از محاسـبات          LSDA+Uآمده از نتايج محاسبات     

LSDA  هاي   براي اتمSr   و O   انـد، فـرق چنـداني       محاسبه شـده

 با حالات مربوط    O و   Srيعني هيبريداسيون بين حالات     . ندارند

. كننـد  محاسـبات قبلـي فـرق نمـي       نسبت بـه   U با اعمال    Ruبه  

  دهد كـه حـالات بـا اسـپين بـالا و پـايين                 نشان مي  )ب(۲ شكل
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 متفـاوت تحـت تقريـب       هـاي ها مربوط به اتم    چگالي حالت  .۲شكل  

LSDA+U براي Sr RuO2 4 .  

  

اين حالات زيـر    .  كاملا پرند  xz/zy و   xyهاي  مربوط به اوربيتال  

 زيـر سـطح     -eV۳سطح فرمي قرار گرفتـه و از مقـدار تقريبـي            

هم چنين حالات مربوط به اسپين پايين       . شوندفرمي برجسته مي  

 zy/xzهاي  تقريبي يك سوم اوربيتال   ها به اندازه    در اين اوربيتال  

تـرين انـرژي     دهد در اين حالت پايين    كنند كه نشان مي   را پر مي  

شـود كـه الكتـرون چهـارم بـه          برا ي سيستم زماني حاصل مـي      

 بـالاي سـطح فرمـي       egهـاي   مجددا حالت .  برود zy/xzاوربيتال  

ايـن حـالات   . قرار دارند و احتمال اشغال شدن آنهـا كـم اسـت           

بـه عـلاوه از     . يار ناچيزي بر روي سطح فرمـي دارنـد        توزيع بس 

 زياد است، هيبريداسيون بين ايـن       d۴آنجا كه گستردگي حالات     

حالات با سـاير حـالات سيـستم، خـصوصا مـوارد مربـوط بـه                

.  بـسيار زيـاد اسـت   p ۲ Oو d۴ Ruهيبريداسيون بـين حـالات   

شـود،   به محاسبات اعمال مـي     Uشكافتگي تبادلي در حالتي كه      

 xy براي حالـت  eV۲  و zx/yz براي حالت eV۱ ريبا برابر با تق

كميت مهم ديگري كـه بـراي مقايـسه نتـايج دو تقريـب              . است

تواند مفيد باشد، شـكافتگي بـين حـالات           متفاوت در سيستم مي   

gt2 وegدر محاسبات .  استLSDA    اين شـكافتگي برابـر بـا  

eV۳ ــ   در eV۳ ا مقــدار محاسـبه شــده   اسـت كــه در مقايـسه ب

LSDA+U  اين شكافتگي بـين حـالات       .  تغييري نداردgt2   وeg 

رسد به نظر مي  . هاي اكسيژن است  مربوط به ميدان كريستالي اتم    

 در محاسبات در پيش بيني حالات الكتروني سيستم       Uكه اعمال   

 نه تنها هيبريداسيون به عبارتي. آوردوجود نمي هتفاوت چنداني ب

يابـد، بلكـه محاسـبات     كاهش نمـي p ۲ Oو d۴ Ruبين حالات 

دهد كه اين هيبريداسيون به انـدازه قبـل در          انجام شده نشان مي   

 gt2سيستم وجود دارد و حتي بين حالات اسپين بالاي اوربيتال           

ن دليل است كه     آ  هاين ب . يابدبا اكسيژن هيبريداسيون افزايش مي    

روند و گستردگي آنهـا در      اين حالات كاملا زير سطح فرمي مي      

دهد اين نشان مي  . يابدهاي اتم اكسيژن افزايش مي    ناحيه اوربيتال 

  .گيردهاي همبسته قوي قرار نميكه اين سيستم در ناحيه سيستم

ــده آرايــش       ــستي مكــانيزم ديگــري توضــيح دهن ــابراين باي بن

اين مكانيزم ناپايداري استونر است كـه       . تم باشد فرومغناطيسي سيس 

هايي اسـت كـه     وجود آمدن نظم مغناطيسي در سيستم      هبيان كننده ب  

در اين سيستم، نظم مغناطيسي موجود      . چگالي حالات آنها بالاست   

  . دست آمده در توافق است از نوع غيرجايگزيده است كه با نتايج به

 توسـط دو تقريـب      به طور خلاصـه، محاسـبات انجـام شـده            

LSDA   و LSDA+U  آرايش اسپيني  
g

t ↓
12

 
gg

t ↑2
 را تأييد نمـوده و      

آينـد، ماننـد    دست مي   ها كه در اين محاسبات به       مقدار برخي كميت  

پهناي باند، اندازه ميدان كريستالي، و اندازه شكافتگي تبادلي تفاوت          

دهد    نشان مي  Uنتايج اعمال   . دهندي در دو تقريب نشان نمي     چندان

از . گيرند قرار مي  gt2هاي    كه سه الكترون با اسپين بالا در اوربيتال       

دست آمده تفاوت چنـداني حاصـل     در نتايج بهUآنجا كه با اعمال     

ن قـوي   الكترو - شود كه اثر همبستگي الكترون    شود، نتيجه مي  نمي

نيست و پهناي زياد باند مربوط به حالات با هيبريداسيون بالاسـت            

ين ترتيـب    ا  هب. كه در خصوصيات مشاهده شده سيستم مؤثر است       

U   ايـن  . يابدها كاهش مي هابارد به دليل افزايش همپوشاني الكترون

نتـايج ايـن    . باشـد  مي d۴هاي  اي از گستردگي اوربيتال     مسئله نتيجه 

 LSDA+U و   LSDAوافق با نتايج قبلي محاسـبات       محاسبات در ت  

  . ]۶[باشد اين سيستم مي

D
O

S 
(s

ta
te

s/
eV

)
 

Sr2RuO4 

Energy (eV) 



  ۲، شمارة دهمجلد   LSDA+U و LSDA تحت محاسبات اصول اوليه ۴RuO۲Srميزان همبستگي سيستم ابررساناي   ۱۶۳
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