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Введение

Волны зарядовой плотности (ВЗП, CDW) представляют собой элек­

тронную нестабильность металлического состояния, обычно наблюдаемую в

низкоразмерных материалах с сильно анизотропной электронной структурой

[1]. В металлах электронная плотность, как правило, является однородной, а

равновесные положения ионов формируют идеально периодическую кристал­

лическую решётку. Однако при понижении температуры поверхность Ферми

металла может становиться нестабильной ниже некоторой критической тем­

пературы перехода в состояние ВЗП TCDW (температура Пайерлса). В ряде

металлов такая нестабильность поверхности Ферми приводит к перераспределе­

нию электронной плотности и формированию периодической пространственной

модуляции заряда. Подобная модуляция электронной плотности называется

волной зарядовой плотности.

Cостояние ВЗП связано со сложной физикой коллективных взаимодей­

ствий и часто конкурирует с другими упорядоченными состояниями, такими

как магнитное упорядочение [2; 3], сверхпроводимость [2—6], а также недав­

но предложенный механизм антипересечения зон (anticrossing) [7]. Основное

состояние с волной зарядовой плотности в частности наблюдается в квази­

двумерных слоистых материалах, состоящих из проводящих плоскостей со

сравнительно слабым взаимодействием между ними. Среди таких систем можно

выделить высокотемпературные сверхпроводящие купраты [8], интеркалирован­

ные графитовые соединения [9; 10], а также халькогениды переходных [11—13]

и редкоземельных элементов [14; 15].

Халькогениды редкоземельных элементов обладают богатым химическим

составом и широким спектром необычных физических свойств [16—21]. Среди

халькогенидов теллуриды обычно отличаются от сульфидов и селенидов кри­

сталлической и электронной структурами, а также физическими свойствами,

что обусловлено более делокализованной природой валентных орбиталей тел­

лура [22]. В настоящее время полителлуриды редкоземельных элементов RTe𝑛

(R — ион редкоземельного элемента, 𝑛 = 2, 3, 4) привлекают значительное вни­

мание благодаря таким необычным свойствам, как волны зарядовой плотности

[15; 23—25], сверхпроводимость [26—28] и магнитосопротивление [29—31].
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Полителлуриды редкоземельных элементов демонстрируют собой низко­

размерные системы, состоящие из гофрированных слоев RTe, разделённых

однослойными и/или двухслойными плоскостями Te [32; 33]. Системы RTe𝑛

представляют особый интерес для изучения конкурирующих типов элек­

тронного упорядочения. Несмотря на относительную структурную простоту

Te-плоскостей, характерных для серии RTe𝑛 и несущих практически двумер­

ные проводящие электроны, фазовая диаграмма и физические свойства этих

материалов оказываются весьма богатыми.

Температуру перехода в состояние волны зарядовой плотности и фи­

зические свойства семейства RTe𝑛 можно точно настраивать путём выбора

различных лантаноидных элементов, таких как R = La, Ce, Pr, Nd, Sm, Gd,

Tb, Dy, Ho, Er и Tm [15; 34—36]. Параметры решётки монотонно изменяются

с изменением атомного номера элемента R, что приводит к систематическому

изменению целого ряда свойств системы: анизотропии в плоскости слоёв, век­

торов ВЗП, температур ВЗП-переходов и даже стабильности в атмосфере. Эти

закономерности настолько устойчивы, что управление фазами ВЗП возможно

без введения дефектов в систему; благодаря этому квантовые осцилляции могут

наблюдаться вплоть до слабых магнитных полей для всех представителей ряда

R [37].Таким образом, замена редкоземельного атома на более лёгкий или более

тяжёлый аналог фактически эквивалентна созданию так называемого химиче­

ского давления в системе и позволяет тонко настраивать свойства соединений

RTe𝑛, включая параметры состояния волны зарядовой плотности.

Поскольку состояние ВЗП в системах RTe𝑛 в основном определяется вло­

жением (нестингом) поверхности Ферми (ПФ), оно особенно чувствительно к

изменениям электронной структуры, вызванным давлением (гидростатическим

давлением, химическим давлением или одно- и двухосным напряжением) [23;

26; 27]. При этом большинство соединений остаются металлическими даже в со­

стоянии ВЗП из-за несовершенного вложения ПФ [38; 39]. Механизм вложения

ПФ заключается в том, что один участок поверхности Ферми может совпадать

с другим после трансляции на волновой вектор 𝑄CDW, что приводит к перерас­

пределению электронной плотности в новом периодическом поле и открытию

энергетической щели на ПФ [40]. Однако в двумерных (2D) и трёхмерных (3D)

системах практически не реализуется идеальное вложение поверхности Ферми,

поэтому такие системы могут оставаться металлическими в состоянии ВЗП,

как это наблюдается в соединениях RTe𝑛 [38; 39].
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Несовершенное вложение ПФ приводит к частичному открытию энер­

гетической щели и реконструкции поверхности Ферми, в результате чего

сохраняются остаточные электронные карманы. Именно поэтому системы RTe3

сохраняют металлическое поведение вплоть до низких температур [39; 41].

Исследования системы RTe3 включают измерения электрического сопротивле­

ния и магнитной восприимчивости вдоль двух кристаллографических осей при

различных температурах [42], а также изучение температурной зависимости

удельной теплоёмкости [43]. В работе [43] сообщается об анизотропии магнитной

восприимчивости и наличии аномалий как в магнитной восприимчивости, так

и в удельном сопротивлении. Интересной особенностью этих систем является

то, что некоторые из них обладают ограниченной устойчивостью к воздействию

окружающей среды, однако свойства состояния ВЗП при этом остаются неиз­

менными [14; 44]. Таким образом, соединения полителлуридов редкоземельных

элементов RTe𝑛 обеспечивают не только относительно простую электронную

структуру для более глубокого понимания состояния ВЗП, но и уникальную

возможность управлять их электрическими транспортными свойствами с помо­

щью внешних воздействий.

Редкоземельные полителлуриды RTe𝑛 можно разделить на несколько

классов соединений, характеризующихся определённым распределением тел­

луровых слоёв Te [45; 46]. Несмотря на то, что соединения RTe2 и RTe3

кристаллизуются соответственно в антиструктуре Cu2Sb и структуре NdTe3,

они имеют общую базовую кристаллическую архитектуру c RTe4, состоящую

из чередующихся слоёв тетрагональных плоскостей Te.

На первый взгляд может показаться, что эти системы должны обладать

сходными характеристиками, однако в действительности это далеко не так. В

соединениях с 𝑛 = 2 и 3 редкоземельный элемент R обычно находится в трёхва­

лентном состоянии, отдавая системе три электрона. Эти электроны полностью

заполняют 𝑝-орбитали Te в слоях RTe, но лишь частично заполняют 𝑝-орбитали

Te в плоских слоях Te. Напротив, в соединениях RTe4 редкоземельный элемент

R находится в двухвалентном состоянии и не передаёт электроны плоскостям

Te, вследствие чего они остаются номинально нейтральными [47].

Проводящие свойства соединений RTe3, а также фазовые переходы, свя­

занные с образованием волн зарядовой плотности, подробно обсуждаются в

работах [45; 48]. Фундаментальной особенностью этих систем является су­

ществование однонаправленной волны зарядовой плотности и выраженной
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анизотропии электрического сопротивления между направлением вдоль оси

𝑏 и плоскостью (𝑎, 𝑐) [14; 45] при температурах ниже температуры перехода

Пайерлса TCDW1. Известно, что в системах RTe3 с более тяжёлыми редкозе­

мельными элементами (𝑅 = Dy, Ho, Er, Tm, например) при более низких

температурах TCDW2 ⩽ TCDW1 возникает вторая волна зарядовой плотности

с волновым вектором 𝑄CDW2, перпендикулярным первому волновому вектору

𝑄CDW1 (𝑄CDW1 ⊥ 𝑄CDW2) [23]. Напротив, температура перехода ВЗП в EuTe4

до сих пор остаётся предметом дискуссий. Хотя первоначально по результа­

там измерений электрического сопротивления она оценивалась примерно в 255

K [25], недавние исследования с использованием фотоэмиссионной спектроско­

пии с угловым разрешением (ФЭСУР, ARPES) и рентгеновской дифракции

показали, что переход ВЗП происходит при значительно более высокой тем­

пературе — выше 400 K [47; 49]. Удивительные результаты, представленные

в работе [49], демонстрируют, что щель ВЗП в EuTe4 обладает сильной им­

пульсной и температурной зависимостью. Более того, щель ВЗП в этой системе

сохраняется даже при комнатной температуре и демонстрирует немонотонную

температурную зависимость, что заметно отклоняется от предсказаний тради­

ционной теории ВЗП.

Необходимо отметить, что, хотя со времени обнаружения второго перехо­

да ВЗП в TbTe3 с помощью высокоразрешающей синхротронной рентгеновской

дифракции при температурах ниже TCDW2 = 41 K прошло уже более десяти

лет [50], природа второго перехода ВЗП в GdTe3 до сих пор остаётся не до конца

понятной. Ситуация усложняется тем, что помимо ранее обнаруженных двух

взаимно перпендикулярных волн зарядовой плотности, исследования оптиче­

ской проводимости [34] неожиданно выявили наличие третьего порядка ВЗП в

системах RTe3, параметры которого систематически изменяются с увеличением

атомного радиуса редкоземельного элемента R. С другой стороны, некоторые

соединения RTe3 демонстрируют выраженный температурный гистерезис вбли­

зи второго перехода Пайерлса, как показано в работе [7].

Недавние исследования соединений RTe4 [25; 47] выявили полупровод­

никовое поведение при низкой концентрации носителей заряда. Это хорошо

согласуется с детальными измерениями фотоэмиссионной спектроскопии с уг­

ловым разрешением, представленными в работе [49], где было показано, что

большая анизотропная щель ВЗП полностью открывается по всей поверхности

Ферми. В результате спектральный вес вблизи уровня Ферми 𝐸𝐹 практически
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отсутствует, что и приводит к проявлению полупроводниковых свойств. Кроме

того, семейство соединений RTe4 может быть расширено до более сложных сло­

истых соединений типа AMRTe4 (𝐴 = K, Na; 𝑀 = Cu, Ag; R = La, Ce) [51].

Эти соединения обладают слоистой кристаллической структурой, состоящей из

двух типов слоёв: полупроводниковых слоёв [NaCuTe] и металлических слоёв

RTe. Такие сложные структуры демонстрируют новые типы модуляций ВЗП, от­

личающиеся от тех, которые наблюдаются в бинарных соединениях серии RTe3.

В работе [52] исследовано влияние одноосного напряжения в плоскости

на однонаправленные состояния волны зарядовой плотности в ErTe3 и TmTe3

с использованием как эласторезистивных, так и эластокалорических методов.

Однако отсутствие прямых измерений параметров решётки соединений RTe3 за­

трудняет применение каких-либо корректных количественных поправок. Более

полная информация представлена в работе [53], где двухосное растягивающее

напряжение в плоскости используется для независимого контроля деформации

и измерения удельного сопротивления вдоль главных кристаллографических

осей.

В работах [25; 47] сообщается о необычном типе метастабильности в

слоистом соединении RTe4, где наблюдается аномальный гистерезис, охваты­

вающий температурный диапазон более 400 K. В отличие от большинства

систем с волнами зарядовой плотности, этот гистерезис проявляется без за­

метного изменения волнового вектора модуляции. Измерения температурной

зависимости электрического сопротивления и дифференциальной сканирующей

калориметрии, выполненные на большом количестве кристаллов, указывают на

фазовый переход первого рода при температуре около ∼ 255 K, который рас­

положен внутри самой петли гистерезиса [47]. В работе [54] проанализированы

возможные причины температурного гистерезиса холловской и диагональной

компонент тензора удельного сопротивления в системах RTe3 и RTe4 соответ­

ственно. В обоих случаях ширина гистерезиса превышает 100 K.

Тайны, скрытые в этих материалах, становятся ещё более очевидны­

ми при детальном анализе результатов экспериментов ФЭСУР и магнитных

квантовых осцилляций (МКО). Недавнее обнаружение медленных осцилляций

в системах RTe3 вызвало дискуссию об их возможной природе: присутствие

этих низкочастотных осцилляций объяснялось либо двухслойным расщеплени­

ем электронного спектра, либо реконструкцией поверхности Ферми, вызванной

формированием волн зарядовой плотности [55]. При этом возможная связь
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между состоянием ВЗП и медленными осцилляциями остаётся недостаточно

изученной. Это связано, в частности, с отсутствием прямых измерений размеров

остаточных электронных карманов с помощью ФЭСУР для соединений RTe3.

Кроме того, из-за ограниченного разрешения ФЭСУР границы поверхности

Ферми часто оказываются размытыми, что затрудняет однозначное определе­

ние электронных карманов, возникающих после второго перехода ВЗП, как

можно видеть, например, в работе [56].

Методы ФЭСУР и МКО являются одними из основных эксперимен­

тальных инструментов для исследования электронной структуры твёрдых

тел, поскольку позволяют эффективно визуализировать фазовое простран­

ство энергии и импульса электронов и часто дополняют друг друга. Однако

их результаты не всегда оказываются согласованными, а исследования ква­

зидвумерных соединений нередко выявляют противоречия между данными,

полученными методами ФЭСУР и квантовых осцилляций. Хотя в работе [57]

была предпринята попытка согласовать результаты экспериментов МКО и

ФЭСУР для систем RTe3, обнаруженные чрезвычайно малые электронные кар­

маны с предполагаемым размером всего 0.1−0.16% площади зоны Бриллюэна

(ЗБ) не могут объяснить весь спектр гармоник, наблюдаемых в диапазоне ча­

стот 0–120 Тл после второго перехода ВЗП [30; 37; 55; 58]. Подобная проблема

возникает и в ряде других материалов. Например, в купратных сверхпроводни­

ках YBCO данные ФЭСУР указывают на реконструкцию поверхности Ферми

с образованием замкнутых карманов площадью около 6% зоны Бриллюэна [59;

60], тогда как анализ квантовых осцилляций даёт значительно меньшую вели­

чину — около 2% площади зоны Бриллюэна [61—70]. Таким образом, между

результатами ФЭСУР и МКО по-прежнему сохраняется заметное несоответ­

ствие. Ещё одно важное наблюдение в этих системах было сделано сравнительно

недавно, когда соединения RTe3 рассматривались как возможные кандидаты

для исследования увеличения эффективной массы носителей заряда вблизи

квантовой критической точки, связанной с переходом ВЗП [37]. Однако, вопре­

ки ожиданиям, никаких признаков существенного роста эффективной массы,

связанного с остаточными электронными карманами при приближении ко вто­

рому переходу ВЗП, обнаружено не было.

Таким образом, возникает парадоксальная ситуация: два из наиболее

мощных экспериментальных методов исследования электронной структуры ма­

териалов — ФЭСУР и квантовые осцилляции — приводят скорее к появлению
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новых вопросов, чем к окончательным ответам. Очевидно, что либо суще­

ствующие эксперименты всё ещё недостаточно точны, либо в этих системах

реализуются физические механизмы, которые пока остаются недостаточно по­

нятыми.

Целью исследования является выявление и теоретическое описание ме­

ханизмов формирования волн зарядовой плотности и электронной структуры

в состоянии с волной зарядовой плотности в полителлуридах редкоземель­

ных элементов RTe𝑛 (n = 3, 4), включая влияние направленных деформаций,

вклад теллуридных слоёв, реконструкцию поверхности Ферми и интерпретацию

квантовых осцилляций на основе современных методов анализа электронной

структуры.

Учитывая вышеупомянутые пробелы в области, для достижения постав­

ленной цели необходимо было решить следующие задачи:

1. Оценить изменение температуры ВЗП при двух- и одноосных деформа­

циях в RTe3.

2. Оценить изменение поверхности Ферми при деформации в RTe3.

3. Оценить вклад слоёв теллурида в величину аномального температур­

ного гистерезиса в RTe4.

4. Определить взаимосвязь и конкуренцию различных видов нестабиль­

ностей внутри аномального температурного гистерезиса в RTe4.

5. Определить размер остаточных электронных карманов в RTe3.

6. Объяснить появление различных гармоник медленных осцилляций в

RTe3 и отсутствие увеличения эффективной массы вблизи квантовой

критической точки ВЗП.

Научная новизна: все результаты, представленные в данной работе, по­

лучены впервые. Основными новыми результатами являются:

1. Оценка вклада различных слоёв теллурида в величину аномально­

го температурного гистерезиса в RTe4. Кроме того, в этих системах

изучалось взаимодействие между ВЗП и антипересечением зон на по­

верхности Ферми.

2. Изучение теоретических основ различных видов деформации и их вли­

яния на изменение температуры ВЗП в RTe3. В этих системах также

исследовалось изменение поверхности Ферми при деформации.

3. Получение приближённой оценки размера остаточных электронных

карманов после второго перехода ВЗП в RTe3. Впервые предпринята
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попытка согласовать данные ФЭСУР и МКО с использованием мето­

дов обработки изображений для системы RTe3.

Практическая значимость данной работы заключается в детальном

исследовании ранее наблюдавшихся экзотических явлений в полителлуридах

редкоземельных элементов RTe𝑛 (n = 2, 3). В настоящее время эти системы

представляют значительный интерес для физики квазидвумерных материалов

благодаря наличию волны зарядовой плотности и богатству связанных с ней

коллективных электронных состояний. Системы RTe𝑛 (n = 2, 3) являются

слоистыми материалами, демонстрирующими широкий диапазон температур

перехода ВЗП и разнообразие квантовых свойств. Это делает их удобной мо­

дельной системой для исследования взаимодействия различных электронных

нестабильностей металлического состояния, а также для изучения механизмов

формирования коллективных состояний в низкоразмерных системах.

Высокая чувствительность систем RTe𝑛 к внешним воздействиям, таким

как направленные деформации и магнитное поле, открывает возможности для

контролируемого изменения их электронных свойств. Это делает полителлури­

ды редкоземельных элементов перспективной платформой для изучения новых

квантовых эффектов и потенциальных приложений в квантовых технологи­

ях следующего поколения. Возможность управления свойствами систем RTe𝑛

с помощью направленных деформаций и понимание механизмов их влияния

представляют собой не только новую область исследований, но и открывают

перспективы изучения других соединений, принадлежащих к семейству халько­

генидов редкоземельных элементов. Также в данной работе рассматриваются

методы обработки результатов ФЭСУР, направленные на поиск соответствия

между данными ФЭСУР и МКО в квазидвумерных системах. Несмотря на

ряд преимуществ метода ФЭСУР, получение точной двумерной карты зонной

структуры в импульсном пространстве остаётся сложной задачей в этих систе­

мах. Поэтому в данной работе используются методы обработки изображений

на основе данных ФЭСУР для более точного определения размеров остаточ­

ных электронных карманов в соединениях RTe3. Представленные методы могут

применяться и к другим квазидвумерным материалам, таким как высокотем­

пературные сверхпроводящие купраты.

Основные положения, выносимые на защиту:

1. На основе вычисления электронной восприимчивости получены оценки

изменения температуры перехода в волну зарядовой плотности (ВЗП).
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ВЗП изменяется в трителлуридах редкоземельных металлов при раз­

личных режимах направленных деформаций. При одно- и двухосных

деформациях изменение поверхности Ферми может быть описано как

линейная деформация в импульсном пространстве. Температура ВЗП

перехода изменяется в основном из-за сдвига волнового вектора ВЗП и

соответствующего изменения силы взаимодействия, а не из-за влияния

нестинга поверхности Ферми.

2. Температурный гистерезис проводимости в тетрателлуридах ред­

коземельных металлов возникает из-за конкуренции ВЗП и

антипересечения электронных зон, усиленного электрон-электронным

взаимодействием. Полученные в рамках этой модели оценки ширины

этого гистерезиса на основе вычисления электронной восприимчивости,

с учетом изменения спектра электронов вызванного отталкиванием зон

в области их пересечения на уровне Ферми, согласуются с эксперимен­

том.

3. Вычислен вклад различных проводящих слоёв теллура и межслоевого

взаимодействия в электронную восприимчивость и температуру ВЗП

перехода в тетрателлуридах редкоземельных металлов, в том числе

комбинации моно- и бинарных слоёв теллура при различных темпе­

ратурах. Хорошее согласие с экспериментом по температурной ширине

гистерезиса достигается только при учёте вклада комбинации моно- и

бислойных 𝑝−орбиталей Te в электронную восприимчивость и антипе­

ресечения зон.

4. Вычислена площадь электронных карманов поверхности Ферми в

трителлуридах редкоземельных металлов на основе разработанного ав­

тором метода обработки данных фотоэмиссии электронов с угловым

разрешением (ARPES). Полученные результаты согласуются с измере­

ниями частоты магнитных квантовых осцилляций.

Достоверность полученных в диссертации результатов подтверждает­

ся следующими факторами. Результаты, достигнутые в рамках исследования

направленных деформаций в теллуридных слоях, дополняются эксперименталь­

ными исследованиями одно- и двухосных деформаций. Настоящие результаты,

касающиеся появления аномального температурного гистерезиса, согласуются

с экспериментальными данными по сопротивлению в RTe4. Предложенный но­

вый метод определения размера остаточных электронных карманов в системе



13

RTe3 даёт результаты в диапазоне медленных квантовых колебаний и может

быть использован для анализа мелких деталей поверхности Ферми во многих

других соединениях, для которых доступны экспериментальные данные ФЭ­

СУР и МКО. Это особенно важно для соединений с упорядочением волны

зарядовой плотности или антиферромагнитным упорядочением с конечным вол­

новым вектором Q, где перестройка поверхности Ферми, вызванная рассеянием

электронов на Q, приводит к образованию небольших карманов на поверх­

ности Ферми. Предлагаемый метод обработки данных может способствовать

достижению лучшего согласия между результатами ФЭСУР и МКО в таких

квазидвумерных системах.

Апробация работы. Основные результаты, представленные в диссерта­

ции, докладывались на:

1. XXI Конференция «Сильно коррелированные электронные системы и

квантовые критические явления», 23.05.2024, Москва , Россия.

2. XVI Российской конференции по физике полупроводников, 07.10.2024

– 11.10.2024, Санкт-Петербург, Россия.

3. XXIX Cимпозиум «Нанофизика и наноэлектроника», 10.03.2025 –

14.03.2025, Нижний Новгород, Россия.

4. 67-я Всероссийская научная конференция МФТИ, 30.03.2025, Москва,

Россия.

5. Международная школа «Сложные системы и перспективные материа­

лы», 30.06.2024 – 04.07.2024, Дубна, Россия.

Личный вклад. Все новые теоретические и численные результаты, при­

ведённые в данной диссертационной работе, получены лично автором, либо при

его непосредственном участии.

Публикации. Основные результаты по теме диссертации изложены в 4

научных статьях [55; 71—73], которые изданы в журналах, рекомендованных

ВАК и индексируемых Web of Science и Scopus.

Объем и структура работы. Диссертация состоит из введения, 4 глав,

заключения и 7 приложений. Полный объём диссертации составляет 93 страни­

цы, включая 32 рисунка. Список литературы содержит 136 наименований.
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Глава 1. Волна зарядовой плотности в полителлуридах

редкоземельных элементов RTe𝑛

1.1 Особенности кристаллической структуры RTe𝑛

Полителлуриды редкоземельных элементов RTe𝑛 (R — ион редкоземель­

ного элемента, 𝑛 = 2, 3 и 4) представляют собой квазидвумерные системы,

состоящие из гофрированных слоёв RTe, разделённых моно- и/или двухслойны­

ми плоскостями Te [32; 33]. Для 𝑛 = 2, 3 и 4 схемы укладки, перпендикулярные

плоскостям Te, имеют следующий вид:

-

(RTe)2 - Te - · · · [43],
-

(RTe)2 - Te - Te - · · · [43] ,
-

(RTe) - Te - Te - (RTe) - Te - · · · (см. рис. 1.1) [32],

Подчёркнутые и надчёркнутые символы обозначают атомы Te в моносло­

ях и бислоях соответственно, а ” ···” означает, что последовательность слоёв

перед точками повторяется. Несмотря на то, что RTe2 и RTe3 кристаллизуют­

ся в анти-Cu2Sb и NdTe3 структурах соответственно [43], они имеют общую

базовую кристаллическую структуру, состоящую из чередующихся слоев тет­

рагонального слоя Te. В сериях n = 2 и 3, атом редкоземельного элемента R

обычно отдаёт три электрона системе. Эти электроны полностью заполняют

𝑝-орбитали Te в слоях R-Te, но частично заполняют 𝑝-орбитали Te в плоских

слоях Te [25]. В отличие от этого, в случае n = 4, R имеет двухвалентное со­

стояние и не принимает и не отдает электроны плоскостям Te. Таким образом,

плоскости Te остаются формально нейтральными [47].

Хорошо известно, что свойства RTe3 можно регулировать различными спо­

собами: приложением давления [74], изменением редкоземельного элемента [75;

76], а также внедрением атомов металлов или органических молекул [75; 76]

в промежутки между слоями Te, которые связаны между собой слабыми Ван­

дер-ваальсовыми силами [75], подобно графиту.



15

Рисунок 1.1 — Кристаллическая структура систем RTe3 и RTe4.

В соединениях RTe4 моно- и бислойные ВЗП имеют одинаковый волновой

вектор, однако демонстрируют различные искажения плоскостей Te [25]. Это

может приводить к существенным различиям характеристик RTe4, связанных

с ВЗП, по сравнению с соединениями RTe2 и RTe3 [49].

Слоистая кристаллическая структура этих материалов позволяет с вы­

сокой точностью изучать их электронную структуру с помощью различных

экспериментальных методов. Измерения, проведённые методами рентгеновской

дифракции [23; 50; 77], просвечивающей электронной микроскопии (ПЭМ) [75]

и спектроскопии фотоэлектронной эмиссии с угловым разрешением [47; 75] на

соединениях RTe𝑛, продемонстрировали наличие несоизмеримых и соизмери­

мых искажений ВЗП в квадратных слоях Te. Эти искажения можно объяснить

в рамках теории нестинга поверхности Ферми.

1.2 Переход в состояние ВЗП в RTe𝑛

Переход с образованием волны зарядовой плотности возникает вследствие

нестабильности металлического состояния и приводит к открытию щели на

уровне Ферми 𝐸𝐹 , что вызывает уменьшение электронной энергии системы [78;

79]. Большинство состояний ВЗП обусловлено свойством нестинга поверхности
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Рисунок 1.2 — Схематическое представление физических явлений, связанных

с эффектом «нестинга» поверхности Ферми. (а) График одномерной зонной

структуры свободных электронов для цепочки атомов с расстоянием между

ними 𝑎 и одним электроном на атом. (б) Контур Ферми двумерной системы

свободных электронов [80].

Ферми, при котором различные участки ПФ могут быть совмещены при пере­

носе на вектор 𝑄 (см. рис. 1.2).

Это приводит к расходимости восприимчивости Линдхарда χ(𝑄) при по­

нижении температуры (см. рис. 1.3). В присутствие электрон-фононного или

электрон−электронного (эл-эл) взаимодействия 𝑈(𝑄) на этом волновом векто­

ре, когда произведение

𝑈(𝑄)χ(𝑇,𝑄) = 1, (1.1)

металлическое состояние неустойчиво и образуется ВЗП [1]. В отличие от

вигнеровской кристаллизации, возникающей только при низкой электронной

плотности, когда потенциальная (кулоновская) энергия электронного газа зна­

чительно превышает его кинетическую энергию, волна зарядовой плотности

может возникать даже при высокой металлической плотности электронов.

Волны зарядовой плотности представляют собой электронные нестабиль­

ности, часто наблюдаемые в низкоразмерных материалах, обладающих сильно

анизотропной электронной структурой. Условие нестинга легко реализуется в

низкоразмерных электронных системах. Идеальный нестинг может быть до­

стигнут в одномерных (1D) системах с ВЗП, где поверхность Ферми может
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Рисунок 1.3 — Функция Линдхарда как функция размерности. Пунктирная

линия показывает эффект 2% отклонения от идеального нестинга, а на вставке

показана небольшая релаксация Друде [80].

быть полностью совмещена (см. рис. 1.2). Такие 1D-системы становятся изоля­

ционными или полупроводниковыми в фазе ВЗП. Для 2D- или 3D систем с ВЗП

идеальный нестинг всей поверхности Ферми практически невозможен. В этом

случае энергетическая щель ВЗП образуется только в областях поверхности

Ферми, удовлетворяющих условию нестинга, и система остаётся металлической

даже в состоянии ВЗП.

Квазидвумерные бинарные полителлуриды редкоземельных элементов

RTe𝑛 являются хорошо известными системами с состояниями ВЗП, обусловлен­

ными нестингом поверхности Ферми (ПФ) [34; 38; 39]. Системы RTe2 обладают

рядом общих черт и схожих свойств с родственными двухслойными матери­

алами RTe3 [81]. Тем не менее между ними существуют и важные различия.

Прежде всего, рассчитанная восприимчивость Линдхарда χ(𝑄) для RTe2 не име­

ет одного выраженного максимума, а демонстрирует скорее широкий диапазон

максимумов, соответствующих вложений различных областей ПФ. В отличие

от этого, аналогичные расчёты для RTe3 показывают очень чётко выраженный

максимум χ(𝑄) [82].
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Одним из следствий этого различия между RTe2 и RTe3 является то,

что модуляция решётки несколько отличается для каждого члена семейства

дителлуридных соединений, тогда как для всех представителей семейства

трителлуридов она по существу одинакова и характеризуется простым одно­

направленным волновым вектором [83].

В состоянии ВЗП соединения RTe𝑛 (n = 2,3) остаются металлическими

из-за идеального нестинга ПФ. Среди соединений серии RTe𝑛 LaTe2 рассмат­

ривался как потенциальный пример полупроводника в состоянии ВЗП. Однако

сообщаемые свойства переноса заряда указывают на то, что LaTe2 является

скорее плохим металлом, чем изолятором [82; 84; 85]. Подробные исследования

инфракрасной спектроскопии LaTe2 также согласуются с таким поведением

LaTe2 в состоянии ВЗП [83; 86]. Измеренная ПФ CeTe2 с помощью ФЭСУР

аналогична ПФ LaTe2, что указывает на то, что состояния Ce 4𝑓 вносят незна­

чительный вклад в формирование ВЗП в CeTe2 [87].

В зависимости от дисперсии электронов ε(𝑘) в полителлуридах возможны

два различных состояния ВЗП. Первое из них, называемое идеальным нестин­

гом поверхности Ферми, реализуется в случае, когда

ε(𝑘 +𝑄) + ε(𝑘) < Δ0, (1.2)

где Δ0 — параметр порядка волны зарядовой плотности (щель). Если вся по­

верхность Ферми удовлетворяет свойству нестинга, образование ВЗП приводит

к фазовому переходу металл-полупроводник, как это наблюдается во многих

материалах [78; 79], включая тетрателлуриды редкоземельных элементов RTe4

[25; 49]. В противном случае, когда нестинг ПФ несовершенен и ограничивает­

ся лишь отдельными участками ПФ, т.е.

ε(𝑘 +𝑄) + ε(𝑘) > Δ0, (1.3)

металлическая проводимость сохраняется в состоянии ВЗП, что наблюдается,

например, в различных редкоземельных трителлуридах RTe3 [14]

Как было показано в разделе 1.1, трителлуриды редкоземельных эле­

ментов являются квазидвумерными материалами, характеризующимися че­

редующимся расположением проводящих квадратных плоскостей теллура,

разделенных изолирующими слоями редкоземельных блоков [88]. Ниже крити­

ческой температуры TCDW1 соединения RTe3 демонстрируют однонаправленное
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Рисунок 1.4 — (a) Поверхности Ферми RTe3 при T > TCDW1 (слева) и T <

TCDW1(справа) [41]. (б) TCDW1 и TCDW2 в зависимости от параметра решетки a

при 300 К [23].

несоизмеримое состояние ВЗП (см. рис. 1.4 и рис. 1.5), характеризующееся един­

ственным волновым вектором в плоскости Te приблизительно 𝑄CDW1 ≈ (2/7)𝑐*.

Однако более тяжелые ионы редкоземельных элементов в соединениях RTe3 (R

= Dy, Ho, Er, Tm и Tb) претерпевают второй переход ВЗП при более низких тем­

пературах TCDW2. Этот переход приводит к установлению состояния ВЗП вдоль

оси 𝑎 𝑄CDW2 ≈ (1/3)𝑎*, которое сосуществует с ВЗП вдоль оси 𝑐 (см. рис. 1.5)

[23]. Открытие и сосуществование этих двух перпендикулярных состояний ВЗП

в более тяжёлых соединениях RTe3 представляет особый интерес. Эксперимен­

тально сосуществование этих фаз ранее наблюдалось с помощью ФЭСУР [56].

Низкотемпературные измерения выявляют две несоизмеримые энергетические

щели ВЗП, возникающие вследствие нестинга поверхности Ферми вдоль пер­

пендикулярных направлений. К ним относятся большая щель ВЗП (Δ1 = 175

мэВ), возникающая в результате ВЗП с волновым вектором 𝑄CDW1 ≈ 0.70(0)𝑐*,

и меньшая щель (Δ2 = 50 мэВ), связанная со вторым состоянием ВЗП с

𝑄CDW2 ≈ 0.68(5)𝑎* (см. рис. 1.5).

Как видно на рис. 1.5, переход в состояние ВЗП сопровождается появлени­

ем остаточных электронных карманов, которые могут быть проанализированы

совместно с измерениями МКО [57; 89]. Однако после второго перехода в

состояние ВЗП такой анализ существенно затрудняется из-за появления до­

полнительных гармоник [37; 55] в области медленных осцилляций, а также

вследствие малого размера карманов во второй фазе ВЗП (см. рис. 1.5). Это



20

Рисунок 1.5 — ПФ ErTe3 определена с помощью ФЭСУР при 10 T [56]

может приводить к противоречиям между результатами различных экспери­

ментальных методов, используемых для изучения электронной структуры в

системах RTe3, что указывает на необходимость дальнейшего теоретического

и экспериментального исследования этих систем.

В отличие от трехвалентных соединений редкоземельных элементов, ко­

торые проявляют металлическое поведение ниже перехода Пайерлса с более

высокими концентрациями носителей заряда [45; 84; 90], недавние исследования

EuTe4 [25; 75] выявили полупроводниковые свойства с низкими концентрация­

ми носителей заряда. Эти результаты согласуются с детальными измерениями

ФЭСУР, проведенными в работах [47; 49], в которых было установлено, что

большая анизотропная щель ВЗП полностью открыта на всей ПФ (см. рис.

1.6). Отсутствие электронов проводимости вблизи 𝐸𝐹 объясняет полупровод­

никовые свойства этих материалов. Фаза ВЗП в EuTe4 была подтверждена

с помощью ПЭМ и рентгеновской дифракции, которые выявили несоизмери­

мый волновой вектор 𝑄CDW = 0,643(3)𝑐* [47]. В тетрателлуридах RTe4 также

предполагается, что несовершенный нестинг на ПФ приводит к образованию

состояния ВЗП [25; 49].

В RTe4 моно- и бислойные ВЗП имеют одинаковый волновой вектор, но де­

монстрируют различные искаженные плоскости Te [25]. Это может привести к

значительному различию характеристик RTe4, связанных с ВЗП, по сравнению

с характеристиками RTe2 и RTe3.
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Рисунок 1.6 — Несоизмеримая ВЗП в EuTe4. (а) Поверхности Ферми при ком­

натной температуре, не показывающая контраста интенсивности. (б) Контур

постоянной энергии ФЭСУР на 0.2 эВ ниже 𝐸𝐹 , измеренный при T = 20 К. (в)

Дисперсия зон при 55 К, соответствующая срезу C1 [47].

1.3 Заключение главы

В данной главе рассмотрены основные физические принципы, лежащие

в основе формирования волн зарядовой плотности в полителлуридах редко­

земельных элементов RTe𝑛. Показано, что данные соединения представляют

собой квазидвумерные слоистые системы, в которых проводящие свойства

определяются теллуридными плоскостями, обладающими выраженной анизо­

тропией электронной структуры.

Установлено, что ключевым механизмом возникновения состояния волны

зарядовой плотности является нестабильность поверхности Ферми, обуслов­

ленная эффектом нестинга. В зависимости от степени вложения поверхности

Ферми формируется либо частичное, либо полное открытие энергетической

щели, что определяет металлический или полупроводниковый характер про­

водимости в состоянии ВЗП. В частности, показано, что в соединениях RTe3

реализуется несовершенный нестинг, приводящий к сохранению металлическо­

го поведения, тогда как в RTe4 возможно формирование полной щели и переход

к полупроводниковому состоянию.

Рассмотрены особенности кристаллической и электронной структуры

соединений RTe𝑛, а также влияние валентного состояния редкоземельного

элемента на заполнение орбиталей теллура и формирование проводящих со­

стояний. Показано, что различия в электронной конфигурации и структуре
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слоёв приводят к качественно различным проявлениям ВЗП в соединениях с

n = 2, 3 и 4.

Продемонстрированы экспериментальные данные, полученные методом

ФЭСУР, и показано, что реконструкция поверхности Ферми в состоянии ВЗП

сопровождается образованием остаточных электронных карманов в соедине­

ниях RTe3, которые могут быть проанализированы совместно с измерениями

МКО. Однако отмечено, что после второго перехода в состояние ВЗП такой

анализ может быть затруднён.

Таким образом, полителлуриды редкоземельных элементов представляют

собой удобную модельную платформу для изучения волн зарядовой плотности и

связанных с ними коллективных электронных состояний. Полученные в данной

главе результаты создают основу для дальнейшего анализа влияния внешних

воздействий, таких как деформация, а также для исследования более сложных

эффектов, рассматриваемых в последующих главах.
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Глава 2. Влияние направленной деформации на температуру волны

зарядовой плотности в трителлуридах редкоземельных элементов

2.1 RTe3 как модельные системы для изучения направленных

деформаций

Хорошо известно, что слоистые квазидвумерные материалы с тетраго­

нальной симметрией C4 могут проявлять два типа основного состояния с ВЗП:

либо шахматные (двунаправленные) структуры, сохраняющие симметрию ре­

шётки, либо однонаправленные полосчатые фазы с пониженной симметрией.

Следовательно, одноосное давление может играть ключевую роль в выборе ре­

ализуемого типа порядка, способствуя формированию доменов ВЗП с зарядовой

модуляцией вдоль осей 𝑥 или 𝑦. Это, в свою очередь, приводит к возник­

новению полос с однородной ВЗП, ориентированных вдоль соответствующих

направлений, как это было экспериментально продемонстрировано в соедине­

нии YBa2Cu3O6.67 [91].

Экспериментальные исследования влияния одноосного давления на ВЗП

в плоскости CuO2 соединения YBa2Cu3O6.67 показывают, что давление, прило­

женное вдоль одной из кристаллографических осей, приводит к увеличению

интенсивности упругого рассеяния и уменьшению ширины отражений, соот­

ветствующих ВЗП, ориентированной вдоль перпендикулярного направления

приложенного давления (практически не затрагивая компоненту ВЗП, ориен­

тированную вдоль приложенного давления) [91]. Такое поведение указывает

на то, что ВЗП с ортогональными направлениями модуляции эволюционируют

независимо друг от друга под воздействием одноосного давления.

Теоретическое описание полосчатых структур в квазидвумерных теллу­

ридах редкоземельных элементов было предложено в работе [92], тогда как их

экспериментальное наблюдение представлено в [93; 94]. В соединениях RTe3 с тя­

жёлыми редкоземельными элементами реализуется двунаправленный порядок

ВЗП, который может быть интерпретирован как суперпозиция двух зарядовых

модуляций с взаимно перпендикулярными волновыми векторами, направлен­

ными вдоль кристаллографических осей 𝑥 и 𝑦. Однако такое двунаправленное

состояние может конкурировать с однонаправленными полосчатыми фазами
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при одноосных деформациях. Это связано с тем, что двунаправленная ВЗП

оказывается чрезвычайно чувствительной к объёму решётки, который опреде­

ляется типом редкоземельного элемента R. При уменьшении ионного радиуса

или повышении температуры двунаправленная ВЗП, как правило, уступает ме­

сто однонаправленной ВЗП [23; 95].

Это ставит принципиально важный вопрос о том, каким образом раз­

личные режимы деформации влияют на температуру перехода ВЗП и могут

ли они индуцировать двунаправленный порядок в наиболее лёгких предста­

вителях серии RTe3. Таким образом, соединения RTe3 представляют собой

удобные модельные системы для изучения влияния направленной деформации

на ВЗП, поскольку температурой перехода и свойствами состояния ВЗП мож­

но управлять, варьируя параметры решетки в плоскости слоев Te посредством

химического давления и внешнего давления [23; 26; 27].

2.2 Однонаправленные волны зарядовой плотности и симметрия

при равноосной деформации

Кристаллическая структура RTe3 принадлежит к орторомбической про­

странственной группе C𝑚𝑐𝑚. В стандартной кристаллографической ориентации

ось 𝑏 направлена перпендикулярно плоскости (𝑎, 𝑐) (см. рис. 2.1). Внутри­

слоевая (in-plane) электронная дисперсия плоскостей Te хорошо описывается

двумерной моделью сильной связи (СС), которая учитывает только две взаим­

но перпендикулярные цепочки 𝑝𝑥 и 𝑝𝑦−орбиталей с амплитудами перескока 𝑡‖

и 𝑡⊥, параллельными и перпендикулярными направлению рассматриваемой це­

почки соответственно. В рамках этой модели электронные дисперсии имеют

следующий вид:

ε1,2(𝑘𝑥,𝑘𝑦) = −2𝑡‖ cos[(𝑘𝑥 ± 𝑘𝑦)𝑎/2]

−2𝑡⊥ cos[(𝑘𝑥 ∓ 𝑘𝑦)𝑎/2]
, (2.1)

Одноосные и двухосные возмущения представляют собой новую особен­

ность — возможность переключения ориентации волны зарядовой плотности с

оси 𝑎 на ось 𝑐. Однонаправленные состояния ВЗП нарушают как трансляцион­

ную, так и вращательную симметрию, а семейство RTe3 является перспективной
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Рисунок 2.1 — Кристаллическая структура, рассматриваемая вдоль оси 𝑏, пер­

пендикулярной плоскости образца. Растягивающее напряжение вдоль оси 𝑥

может обратить исходную орторомбическую деформацию (𝑎 ≈ 0.999𝑐).

модельной системой для изучения взаимодействия деформации и ВЗП, по­

скольку изменения межатомных расстояний оказывают прямое влияние на

электрические свойства материалов. Следовательно, равновесное соотношение

параметров решётки 𝑎 ≈ 𝑐 смещается под действием одноосного напряжения

вдоль одной из главных плоскостных осей σ = (σ𝑥,σ𝑦) (см. рис. 2.1), что влияет

на электрические характеристики и может приводить к переходам ВЗП [52; 53].

Поскольку состояние ВЗП в основном обусловлено слоями Te, при дефор­

мации решётки таким образом, что 𝑎 > 𝑐, направление ВЗП может измениться,

даже если симметрия плоскости скольжения остаётся неизменной. Такое изме­

нение направления ВЗП недавно было продемонстрировано в работе [52; 53] и

является дополнительным доказательством тесной связи между направлением

упорядочения ВЗП и орторомбичностью решётки. Кроме того, различие меж­

ду параметрами решётки вдоль двух осей указывает на то, что первый переход

ВЗП TCDW1 всегда происходит вдоль оси 𝑐.

Соотношения между деформацией и смещением в направлениях 𝑎 и 𝑐 опре­

деляют изменение постоянных решетки в деформированном состоянии:

δ𝑎 = ε1𝑎, δ𝑐 = ε2𝑐. (2.2)
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Деформация, определяемая через бесконечно малые компоненты сме­

щения относительно точки равновесия [96], может быть использована для

оценки влияния одноосного и двухосного напряжения на соединения RTe3. Как

показано в приложении А, введение компонентов деформации не изменяет элек­

тронную дисперсию, описываемую уравнением (2.1), которая сохраняет ту же

форму и в деформированном состоянии:

ε′1,2(𝑘𝑥,𝑘𝑦) = −2𝑡‖ cos
[︁
𝑎(𝑘𝑥ε

′
1)±𝑐(𝑘𝑦ε

′
2)

2

]︁
−2𝑡⊥ cos

[︁
𝑎(𝑘𝑥ε

′
1)∓𝑐(𝑘𝑦ε

′
2)

2

]︁ . (2.3)

В общем случае, поверхность Ферми RTe3 рассчитывается в рамках модели СС

с использованием 𝑡‖ = -1.9 эВ и 𝑡⊥ = 0.35 эВ. Уровень Ферми устанавливается

равным 𝐸𝐹 = 1.45 эВ, что является результатом условия наличия 1.25 элек­

трона на каждую орбиталь 𝑝𝑥 и 𝑝𝑦, заданного формулой 𝐸𝐹 = −2𝑡‖ sin(π/8).

Как видно на рис. 2.2, равноосное деформированное состояние1 приводит к по­

явлению двух векторов ВЗП, перпендикулярных друг другу, величина которых

изменяется одинаково по мере роста растягивающего напряжения в одном из

основных направлений. Следовательно, в равноосном деформированном состо­

янии мы имеем следующие векторы ВЗП:

а) векторы ВЗП, параллельные приложенному напряжению σ𝑥: 𝑄𝑎 < 𝑄0;

б) векторы ВЗП, перпендикулярные приложенному напряжению σ𝑥: 𝑄𝑐 > 𝑄0,

где 𝑄0 соответствует недеформированному состоянию. В силу симметрии вы­

полняется соотношение (𝑄𝑎 + 𝑄𝑐)/2 ≈ 𝑄0 ≈ 10π/7.

Используя модель CC для квадратной решётки и рассматривая только

невзаимодействующие 𝑝𝑥− и 𝑝𝑦−зоны Te, было показано, что при достаточно

больших значениях электрон-фононного взаимодействия (и, следовательно, вы­

сокой температуре перехода TCDW) однонаправленное состояние ВЗП является

энергетически более устойчивым по сравнению с двунаправленным состояни­

ем [92]. В рамках этой модели энергетическая щель, возникающая вследствие

ВЗП, перекрывает значительную часть поверхности Ферми в одном из двух

эквивалентных направлений импульсного пространства RTe3, что приводит к

естественному нарушению симметрии между осями 𝑎 и 𝑐. Иными словами, сла­

бая орторомбичность кристаллической решётки RTe3 обеспечивает естественное
1В данном состоянии при приложении контролируемой внешней силы деформации в двух вза­

имно перпендикулярных направлениях равны по модулю и противоположны по знаку, т.е. ε𝑥 = −ε𝑦.
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Рисунок 2.2 — Изменение поверхности Ферми RTe3 при равноосной деформации

ε𝑥 = −ε𝑦 при приложении растягивающего напряжения вдоль оси 𝑥. Сплошная

зеленая линия обозначает ненапряженное состояние, а сплошная черная линия

— деформированное состояние.

нарушение симметрии между осями 𝑎 и 𝑐, так что для самых лёгких членов се­

рии однонаправленное состояние ВЗП всегда наблюдается вдоль оси 𝑐 и никогда

вдоль оси 𝑎. Это предпочтительное направление напрямую связано с падени­

ем проводимости, которое значительно больше вдоль оси 𝑎, перпендикулярной

волновому вектору ВЗП. В результате возникает сильная анизотропия проводи­

мости в плоскости Te [45]. Следовательно, изменения волнового вектора 𝑄CDW,

вызванные одноосной или двухосной деформацией, могут приводить к следу­

ющим последствиям:

1) изменению величины щели ВЗП;

2) подавлению состояния ВЗП вдоль направления 𝑐, что является прямым

следствием изменения температуры перехода.
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2.3 Восприимчивость Линдхарда и уровень Ферми при

деформации

Известно, что низкоразмерные электронные системы очень восприимчивы

к неустойчивости Пайерлса, приводящей к образованию состояния волны заря­

довой плотности, обусловленной электрон-фононным и электрон-электронным

взаимодействием [1]. Возникновение искажений решётки обычно приводит к

снижению электронной энергии системы, и когда это снижение превышает уве­

личение энергии упругой деформации решётки, происходит переход Пайерлса

[97]. Температура перехода ВЗП определяется условием, задаваемым уравне­

нием (1.1) [1].

Восприимчивость Линдхарда χ задаётся выражением:

χ(𝑄) =
∑︁
α,α′

∫︁
4𝑑𝑑𝑘

(2π)𝑑
𝑛𝐹 (𝐸𝑘,α)− 𝑛𝐹 (𝐸𝑘+𝑄,α′)

𝐸𝑘+𝑄,α′ − 𝐸𝑘,α
, (2.4)

где 𝑛𝐹 — функция распределения Ферми–Дирака, α и α′ обозначают подзоны,

𝑑 = 2 — размерность пространства, а 𝐸𝑘,α отличается от ур. (2.3) только вблизи

точек пересечения двух зон в импульсном пространстве [7].

Чтобы продемонстрировать, что равноосное деформированное состояние

(см. рис. 2.2) не влияет на симметрию восприимчивости Линдхарда относитель­

но осей 𝑥 и 𝑦, мы вычисляем восприимчивость, используя уравнение (2.4), вдоль

обоих перпендикулярных направлений при |ε𝑥| = | − ε𝑦| = 0.4% (см. рис. 2.3а).

Результаты показывают одинаковое смещение максимума от положения равно­

весия (пунктирная кривая). Следовательно, можно предположить, что основное

различие в температуре перехода ВЗП не связано с различием в волновых век­

торах (𝑄𝑎 ̸= 𝑄𝑐).

Для определения основной причины изменения температуры перехода в

RTe3 при равноосной деформации мы выполняем преобразование Фурье экра­

нированного кулоновского потенциала 𝑈 , как подробно описано в работе [53]:

𝑈(𝑄𝑎) = 4𝑒2/(𝑄2
𝑎 + ζ

2). (2.5)

Здесь связь 𝑈(𝑄) возникает в основном за счёт электрон-электронно­

го кулоновского взаимодействия, экранируемого проводящими электронами:



29

а) б)

Рисунок 2.3 — (а) Восприимчивость Линдхарда χ как функция волнового

вектора 𝑄 при равноосной деформации. (б) Температурная зависимость макси­

мальной суммарной магнитной восприимчивости в ненапряженном состоянии.

Чёрная пунктирная линия соответствуют восприимчивости в недеформирован­

ном состоянии.

𝑈(𝑟) = 𝑒2𝑒𝑥𝑝(−ζ𝑟)/𝑟, где ζ =
√︀

4π𝑒2ρ𝐹 — обратный радиус дебаевского экрани­

рования, а ρ𝐹 — плотность состояний на уровне Ферми (подробности приведены

в приложении Б). Уравнение (2.5) показывает, что увеличение постоянной

решётки 𝑎 усиливает взаимодействие ВЗП 𝑈(𝑄𝑎). Например, в условиях равно­

осной деформации, увеличение постоянной решётки на 0.1%, обозначаемое как

δ𝑎 = 0.001,𝑎, приводит к уменьшению волнового вектора 𝑄𝑎 на δ𝑄𝑎/𝑄𝑎 = 0.1%

и, соответственно, к увеличению U на δ𝑈/𝑈 ≈ 0.1%, поскольку ζ ≪ 𝑄𝑎.

Учитывая, что электронная проводимость в соединениях RTe3 в основном

определяется слоями Te, электронную структуру можно анализировать в рам­

ках двумерной структуры Te. Следовательно, любое несимметричное изменение

в слоях Te будет напрямую влиять на площадь поверхности Ферми. Это озна­

чает, что при равноосной деформации площадь ПФ остается неизменной, тогда

как в двухосном/одноосном деформированном состоянии изменение ПФ можно

оценить как линейное изменение в пространстве импульсов (см. приложение В):

δ𝐴𝐹

𝐴𝐹
=
δ𝑘

𝑘
, (2.6)
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а) б)

Рисунок 2.4 — Восприимчивость Линдхарда χ в зависимости от волнового век­

тора 𝑄 при (а) одноосной деформации ε𝑥 = 0.4% и (б) двухосной деформации.

Линия двухосной деформации построена с учётом изменения постоянных ре­

шётки в TbTe3 под действием приложенной силы, данные для которой взяты из

работы [53]. Чёрные пунктирные линии соответствуют восприимчивости в неде­

формированном состоянии, тогда как пурпурные пунктирные линии отражают

линейную зависимость уровня Ферми от импульса при деформации, описанную

уравнением (2.7).

что приводит к следующей поправке к уровню Ферми:

𝐸
′

𝐹 = 𝐸𝐹

(︂
1±

(︂
𝑘 − 𝑘′

𝑘

)︂)︂
. (2.7)

На риc. 2.4 показана восприимчивость при одноосной и двухосной дефор­

мации в системах RTe3 с учетом изменения 𝐸𝐹 , согласно ур. (2.7).

2.4 Зависимость температуры перехода ВЗП от деформации

Согласно уравнению (1.1), изменение температуры перехода можно опре­

делить по наклону температурной зависимости восприимчивости, показанной

на рис. 2.3б. Для недеформированного состояния это даёт следующее прибли­

жение:

η =
𝑑[𝑙𝑛χ(𝑇,𝑄)]

𝑑𝑇
= χ−1 𝑑χ

𝑑𝑇
≈ −1.1 · 10−4. (2.8)
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а) б)

Рисунок 2.5 — (а) Изменение температуры перехода ВЗП как функции дефор­

мации ε𝑥 в равноосном (equibiaxial), двухосном (biaxial) и одноосном (uniaxial)

состояниях. В отличие от рассчитанных режимов деформации (равноосной и од­

ноосной), двухосная линия получена на основе экспериментальной зависимости

параметров решётки TbTe3 от приложенной силы [53]. (б) Изменение темпера­

туры перехода ВЗП при равноосной деформации для соединений RTe3 (R = Dy,

Ho и Tm).

Следовательно, увеличение эл−эл взаимодействия 𝑈(𝑄𝑎) на δ𝑈(𝑄𝑎) по­

вышает переход ВЗП на δTCDW следующим образом:

δTCDW =
δ𝑈

η𝑈(𝑄)
. (2.9)

Аналогично, одновременное уменьшение постоянной решетки 𝑐 на δ𝑐 при­

водит к уменьшению соответствующей TCDW вдоль оси 𝑦. Тогда, при 𝑎 > 𝑐

выполняется соотношение TCDW𝑎 > TCDW𝑐, что указывает на выравнивание

волнового вектора ВЗП 𝑄 вдоль оси 𝑥. Это объясняет увеличение TCDW при

𝑎 > 𝑐, наблюдаемое в работах [52; 53].

На рис. 2.5а мы сравниваем δTCDW для различных деформированных со­

стояний. Согласно уравнению (2.7), при одноосном растяжении 𝐸𝐹 понижается,

что приводит к меньшим значениям δTCDW. Коррекция, учитываемая урав­

нением (2.7), позволяет приблизить результаты к данным, представленным в

работе [52], несмотря на отсутствие прямых измерений изменения параметров

решётки RTe3 под напряжением. В отличие от этого, более полные измерения,
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представленные в работе [53], позволяют проследить реальную двухосную ме­

ханическую деформацию, при которой |−ε𝑐| > |ε𝑎|. По сравнению с одноосным

напряжением такая контролируемая деформация приводит к увеличению пло­

щади поверхности Ферми и, следовательно, температуры перехода TCDW (см.

рис. 2.5а).

Кроме того, линия двухосной деформации демонстрирует меньшие зна­

чения δTCDW, чем линия равноосной деформации, поскольку поправка на

плотность состояний (ПС) даёт ρ𝐹,biaxial > ρ𝐹,equibiaxial в деформированном состо­

янии (см. приложение Б), что делает полученные результаты сопоставимыми

с экспериментальными данными работы [53]. Стоит отметить, что рассмат­

риваемые модели не учитывают изменения интегралов перескока, вызванные

деформацией.

Как показано на рис. 2.5а, равноосная модель очень точно аппроксимирует

линию двухосной деформации. Поэтому мы используем данные из таблицы 1

приложения Б для отслеживания изменения TCDW при равноосной деформации

для серии RTe3 (R = Dy, Ho и Tm). По сравнению с теоретическим расчётом

для TbTe3, представленным в работе [53], расчёт для серии RTe3 предсказывает

более низкие значения δTCDW при ε ≈ 0.2%. Это расхождение возникает из-за

того, что параметры модели СС были скорректированы для согласования с

экспериментальными результатами в работе [53].

С другой стороны, результаты, представленные на рис. 2.5, демонстри­

руют заметное согласие с экспериментальными исследованиями RTe3 [52], где

увеличение растягивающей деформации приводит лишь к незначительному

росту TCDW, формируя слабый минимум при ε𝑥 → −ε𝑥. Это не только показыва­
ет, что симметричная внутриплоскостная компонента деформации ε𝑥 является

параметром настройки температуры перехода ВЗП, но и демонстрирует, что ос­

новной эффект равноосной, двухосной и одноосной деформации в соединениях

RTe3 обусловлен изменением эл−эл взаимодействия 𝑈 . Этот эффект является

общим для соединений RTe3, поскольку константа взаимодействия 𝑈 слабо за­

висит от атома редкоземельного элемента [48], а также от электрон-фононного

взаимодействия (см. приложение Г). Влияние электрон-фононного взаимодей­

ствия было учтено и проанализировано для равноосного состояния на рис. 2.6.

В точке вырождения, где 𝑎 → 𝑐, температуры перехода двух состояний

волны зарядовой плотности совпадают, т.е. TCDW𝑎 ≈ TCDW𝑐. Это может при­

водить к пространственному фазовому разделению между состояниями ВЗП𝑎
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Рисунок 2.6 — Изменение температуры перехода ВЗП TCDW при равноосном

напряжении с учетом и без учета электрон-фононного взаимодействия.

и ВЗП𝑐, а также к усилению флуктуаций, вызывающих нестабильные состоя­

ния при ε𝑥 → −ε𝑥.
Учитывая, что термический гистерезис часто наблюдается в материалах с

ВЗП в метастабильных состояниях [98—100], появление гистерезиса при одноос­

ной или двухосной деформации указывает на фазовый переход первого порядка,

при котором направление волнового вектора ВЗП переключается с 𝑄𝑎 на 𝑄𝑐.

2.5 Заключение главы

В данной главе исследовано влияние направленных деформаций на состо­

яние волны зарядовой плотности в трителлуридах редкоземельных элементов

RTe3. Показано, что эти соединения являются удобной модельной системой для

изучения взаимодействия между кристаллической решёткой и электронными

нестабильностями благодаря квазидвумерной природе и высокой чувствитель­

ности к внешним воздействиям.

Установлено, что деформация решётки приводит к изменению геометрии

поверхности Ферми и, как следствие, к перестройке параметров волны зарядо­

вой плотности. Показано, что при равноосной деформации симметрия системы

сохраняется, а площадь поверхности Ферми остаётся неизменной, тогда как
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одноосные и двухосные деформации приводят к анизотропным изменениям в

импульсном пространстве, которые могут быть описаны как линейная дефор­

мация поверхности Ферми.

Продемонстрировано, что изменение температуры перехода ВЗП опреде­

ляется не только смещением волнового вектора, но и изменением эффективного

электронного взаимодействия, зависящего от параметров решётки. Получе­

ны аналитические оценки зависимости температуры перехода от деформации,

показывающие, что увеличение постоянной решётки приводит к усилению вза­

имодействия и росту температуры перехода ВЗП.

Показано, что одноосные и двухосные деформации по-разному влияют на

электронную структуру системы: одноосная деформация приводит к снижению

уровня Ферми и меньшему изменению температуры перехода, тогда как двухос­

ная деформация может увеличивать площадь поверхности Ферми и усиливать

состояние ВЗП. Полученные результаты качественно согласуются с имеющими­

ся экспериментальными данными.

Хотя полученные результаты дают удовлетворительное описание рас­

сматриваемых эффектов, для более глубокого понимания состояния ВЗП в

RTe3, индуцированного напряжением, а также взаимодействия между неста­

бильностью ВЗП и сверхпроводимостью необходимы дальнейшие исследования

деформированных соединений RTe3 с использованием методов ФЭСУР и рент­

геновского рассеяния, а также проведение измерений при низкотемпературных

механических деформациях.

Продемонстрировано, что направленные деформации являются эффек­

тивным инструментом управления параметрами волны зарядовой плотности

в системах RTe3. Полученные результаты важны для понимания механизмов

формирования анизотропных электронных состояний и создают основу для

анализа более сложных эффектов, связанных с конкуренцией различных фаз

и метастабильностью, рассматриваемых в сильно коррелированных электрон­

ных системах.
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Глава 3. Роль слоёв Te в формировании температурного гистерезиса

в RTe4

3.1 Гистерезис в тетрателлуридах редкоземельных элементов

Помимо ярко выраженной анизотропии в сопротивлении вдоль оси 𝑏 по

отношению к плоскости (𝑎, 𝑐) ниже первого перехода Пайерлса TCDW1 [23; 45],

некоторые соединения RTe3 проявляют сильный гистерезис в температурном

диапазоне вокруг второго перехода Пайерлса TCDW2 (см. рис. 3.1). Как бы­

ло предложено в работе [7], возможное объяснение этого эффекта связано с

взаимодействием ВЗП2 и антипересечения электронных зон на 𝐸𝐹 . Подобное

взаимодействие также наблюдалось в других соединениях, где электронные зо­

ны пересекаются в областях нестинга ПФ. Семейство RTe4 также перспективно

для применения этой модели взаимодействия электронных нестабильностей, по­

скольку недавно в EuTe4 наблюдался гигантский температурный гистерезис

сопротивления шириной ≈ 150 K в диапазоне темперутры ∼ 400 К [25; 47]

(cм. рис. 3.2).

Рисунок 3.1 — Постоянная Холла ErTe3 для соединений (a), HoTe3 (b) и TbTe3

(c) в зависимости от температуры. Красные кружки соответствуют охлажде­

нию, а синие квадраты — нагреванию [7].

Наличие этого гистерезиса представляет собой уникальный случай для

кристаллических твердых тел. В отличие от других систем с ВЗП, EuTe4 имеет

две основные особенности: гистерезис проявляется (i) внутри фазы ВЗП [25;

101], где ПФ полностью покрыта щелью ВЗП и система демонстрирует полу­
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проводниковые свойства, и (ii) без какого-либо влияния на волновой вектор

ВЗП [47].

Рисунок 3.2 — (а) Температурная зависимость электрического сопротивления

EuTe4. (б) Температурная эволюция волнового вектора волны зарядовой плот­

ности по данным рентгеновской дифракции [47].

По сравнению с RTe3, дополнительный монослой в RTe4 обеспечивает

дополнительную степень свободы для равновесного состояния ВЗП. Отно­

сительная разность фаз искажения ВЗП между соседними бислоями Te и

монослоями Te может быть равна 0 (в фазе) или π (в противофазе), что меж­

плоскостная связь внутри одного и того же бислоя Te сильнее, чем связь между

бислоем и монослоем (Дополнительный материал, [47]). Однако гигантский теп­

ловой гистерезис наблюдается только в EuTe4, а петля гистерезиса существенно

не меняется от 0 Тл до 7 Тл [101].

В этой главе мы изучаем конкуренцию между двумя видами электронной

нестабильности в RTe4: антипересечением зон на ПФ и ВЗП. Это взаимодей­

ствие по аналогии с трителлуридами редкоземельных металлов [7], не только

может объяснить возникновение гигантского гистерезиса и в тетрателлуридах,

но и уменьшение ширины щели ВЗП при низких температурах [49]. В отличие

от взаимодействия этих нестабильностей в RTe3 [7], в RTe4 учитывается вклад,

вносимый различными слоями Te в системах RTe4.
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3.2 Реконструкция поверхности Ферми в RTe4

В RTe4, как и в других теллуридах редкоземельных элементов, электрон­

ная структура описывается моделью сильной связи (СС). В рамках этой модели

рассматривается один квадратный плоскостной слой Te. Соответствующие зо­

ны СС, возникающие из 5𝑝𝑥,𝑦-орбиталей Te, представлены ниже:

ε1 = −2𝑡‖ cos[(𝑘𝑥)𝑎0]− 2𝑡⊥ cos[(𝑘𝑦)𝑎0]

ε2 = −2𝑡‖ cos[(𝑘𝑦)𝑎0]− 2𝑡⊥ cos[(𝑘𝑥)𝑎0], (3.1)

где интегралы перескока для EuTe4 равны 𝑡‖ = 2 эВ, 𝑡⊥ = -0.2 эВ (см. до­

полнительные материалы в [47]) и 𝑎0 ≈ 𝑐0 — двумерная постоянная решетки.

В трехмерной зоне Бриллюэна модель CC построена на одной плоскости Te,

повернутой на 45∘ относительно элементарной ячейки и занимает только поло­

вину ее площади2. Следовательно, площадь двумерной ЗБ для модели СС вдвое

больше, чем площадь трехмерной ЗБ, по аналогии с трителлуридами [15].

Две электронные зоны с дисперсией ε1(𝑘) и ε2(𝑘), заданные уравнением

(3.1), имеют четыре точки пересечения 𝑘0 на уровне Ферми, что проиллюстри­

ровано на рис. 3.3 и в работе [7]. В каждой точке вырождения 𝑘0 любое даже

малое межзонное взаимодействие 𝑉0 ≡ 𝑉 (𝑄 = 0) приводит к антипересечению

зон и перестройке ПФ. Межзонное взаимодействие 𝑉 (𝑄) может возникать из

электрон-электронного взаимодействия и обычно уменьшается с увеличением

переноса импульса 𝑄. Экспериментально антипересечение ПФ было обнаруже­

но с помощью ФЭСУР в соединениях RTe3 [38; 56] и RTe4 [49]. По аналогии с [7],

в приближении среднего поля новый электронный спектр дается собственными

значениями матрицы 2х2 и имеет вид:
2Чтобы учесть эффекты «трехмерной элементарной ячейки», зоны поворачиваются на 45𝑜

относительно главных осей элементарной ячейки. Следовательно, проекци ЗБ для трехмерной эле­

ментарной ячейки составляет лишь половину площади двумерной

ε1 = −2𝑡‖ cos[(𝑘𝑥 − 𝑘𝑦)𝑎/2]− 2𝑡⊥ cos[(𝑘𝑥 − 𝑘𝑦)𝑎/2]

ε2 = −2𝑡‖ cos[(𝑘𝑥 − 𝑘𝑦)𝑎/2]− 2𝑡⊥ cos[(𝑘𝑥 + 𝑘𝑦)𝑎/2]
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𝐸±(𝑘) =
ε1(𝑘) + ε2(𝑘)±

√︁
(ε1(𝑘)− ε2(𝑘))

2 + 4𝑉 2
0

2
(3.2)

В точках вырождения 𝑘0 это дает антипересечение (отталкивание) зон (см.

рис. 3.2). Значение 𝑉0 оценивается по смещению ПФ Δ𝑘 в точке пересечения 𝑘0,

наблюдаемой в ФЭСУР [7]. Полная энергия электронной системы определяется

суммой энергий квазичастиц по их квантовым числам:

ℰ =
∑︁
𝑘,α

𝐸α(𝑘)𝑛𝐹 [𝐸α(𝑘)], (3.3)

где 𝑛𝐹 (ε) = 1/(1+ exp[(ε−𝐸𝐹 )/𝑇 ] — функция распределения Ферми-Дирака.

Рисунок 3.3 — Реконструкция РФ из-за нестабильности пересечения в RTe4 в 2D

БЗ. Красные сплошные линии обозначают исходную ПФ, а пунктирные синие

линии обозначают реконструированную ПФ.Реконструкция ПФ была получена

при 0.2 эВ ниже 𝐸𝐹 .

Без антипересечения зон полная сумма, заданная уравнением (3.3), изменяется

на исходное значение ℰ → ℰ0, получаемое заменой 𝐸α(𝑘) → εα(𝑘). Таким об­

разом, разница ℰAC = ℰ − ℰ0 возникает главным образом из окрестности точек

пересечения 𝑘0, где выполняются следующие условия: (i) |ε1(𝑘) − ε2(𝑘)| ≲ 𝑉0,



39

так что электронный спектр меняется значительно, и (ii) |ε1(𝑘) + ε2(𝑘)| ≲ 2𝑉0,

так что электронный спектр меняется вблизи 𝐸𝐹 . Вблизи точек пересечения 𝑘0

каждая ветвь электронного спектра может быть линеаризована вблизи уров­

ня Ферми.

ПФ для EuTe4, показанная на риc. 3.3 пунктирной синей линией, была

получена в двумерной ЗБ (из зонных расчетов или из измерений ФЭСУР на

0.2 эВ ниже 𝐸𝐹 ) и сравнивается с первоначальной ПФ (без учета отталкива­

ния уровней), показанной на риc. 3.3 сплошной красной линией. Рассчитанная

ПФ хорошо согласуется с данными ФЭСУР [47; 49]. EuTe4 характеризуется

отсутствием карманов ПФ [47], что является результатом открытия большой

щели в области ВЗП. В общем случае, переход в состояние ВЗП сопровождает­

ся естественным нарушением симметрии между осями 𝑥 и 𝑦. Поэтому для самых

легких представителей серии RTe3 однонаправленная ВЗП всегда наблюдается

вдоль оси 𝑦, как показано в работе [23].

Несмотря на некоторое сходство со своими аналогами RTe3, в системе

EuRe4 происходит нечто интригующее; температура перехода ВЗП по-преж­

нему остается загадкой, и только недавние измерения с помощью ФЭСУР и

рентгеновского излучения позволяют предположить, что переход ВЗП проис­

ходит при гораздо более высокой температуре, превышающей 400 К [47; 49;

101], и наблюдаемое гистерезисное поведение не связано с переходом ВЗП. Что­

бы определить силу взаимодействия между нестабильностями, упомянутыми

выше в EuTe4, мы рассматриваем разность энергий на единицу площади и ком­

поненту спина вблизи точек пересечения 𝑘0:

Δℰ𝐴𝐶 ∼ −𝑉 3
0 𝑎

2ρ2𝐹 , (3.4)

где 𝑉0 ≈ 0,26 эВ для EuTe4, ρ𝐹 = 1/πℏ𝑣𝐹𝑎 — квазиодномерная плотность состоя­

ний на уровне Ферми на одну ветвь и компоненту спина, а 𝑣𝐹 ≈ 1,35×108 см/с, и

сравниваем с приростом энергии ВЗП на компоненту спина ΔℰCDW = −Δ2ρ𝐹 ,

где Δ — энергетическая щель ВЗП.

В отличие от соединений RTe3, в работе [49] щели Δ1 и Δ2 в EuTe4 обозна­

чают не первую и вторую ВЗП, а щель возникающую в области пересечения зон.

Аналогичные щели Δ1 наблюдались в некоторых слоистых соединениях RTe3,

где они возникают в точке пересечения основных и свёрнутых зон [15; 39; 102].

Однако в EuTe4 Δ1 является результатом не пересечения основных и свёрну­

тых зон, а пересечения различных орбит основных зон. Таким образом, по мере
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Рисунок 3.4 —ΔℰAC/ΔℰCDW от 𝑇 . Чёрные и красные круги/квадраты обознача­

ют соотношения прироста энергии для минимального и максимального размера

зазора соответственно.

приближения к границе трёхмерной ЗБ пересечение основных зон становится

всё глубже и смешивается с 4𝑓 -электронным состоянием Eu, приводя к практи­

чески закрытой или неразличимой Δ1. Напротив, Δ2 расположена около 𝐸𝐹 ,

которую обычно называют щелью ВЗП Δ2 = ΔCDW, и демонстрирует совер­

шенно противоположную тенденцию, показывая наибольшую величину щели

вблизи границы трёхмерной ЗБ [49]. Из зависящей от импульса энергетиче­

ской щели ΔCDW в Ref.[49], на рис. 3.4 было рассчитано отношение выигрышей

энергии от антипересечения зон и ВЗП для максимального и минимального

размеров щели ΔℰAC/ΔℰCDW = η2𝑉0/Δ
2
𝑚𝑖𝑛 и η2𝑉0/Δ

2
𝑚𝑎𝑥, где дополнительный

параметр η = 𝑉0ρ𝐹𝑎
2.

Судя по отношениям выигрышей энергии, построенным для различных

значенийΔCDW, ВЗП значительно выгоднее энергетически даже при 𝑇 = 270 K,

и поскольку 𝑉0/Δ𝐶𝐷𝑊 ≈ 1 для максимальных размеров щелей, антипересечение

зон происходит внутри гистерезиса. Следует отметить, что рис. 3.4 показывает

не только необычную конкуренцию между антипересечением зон и ВЗП, но и

немонотонное изменение ΔCDW с температурой.
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3.3 Электронная восприимчивость и аппроксимация ширины

гистерезиса

Чтобы понять как антипересечение зон подавляет образование ВЗП, срав­

ним электронную восприимчивость χ(𝑄,T) в двух случаях: с перестройкой

электронного спектра из-за антипересечения зон и без него. Как уже было отме­

чено, EuTe4 демонстрирует четко выраженное полупроводниковое поведение, а

температурная зависимость электрического сопротивления подтвердила нали­

чие ВЗП перехода при температуре TCDW значительно выше комнатной [25; 47;

49]. Данные ФЭСУР для EuTe4 в диапазоне температур от 30 до 300 К, пред­

ставленные в работе [49], показывают, что щель ВЗП ΔCDW остается открытой

на всей ПФ при 300 К. Это также свидетельствует о том, что фазовый переход

ВЗП происходит значительно выше комнатной температуры. Таким образом, в

рамках температурного гистерезиса мы используем хорошо известную форму­

лу для статической восприимчивости газа свободных электронов при конечном

волновом векторе 𝑄, χ(𝑄) (см. ур. (2.4)).

Фазовый переход ВЗП происходит, когда выполняется условие

χ(𝑄,T)𝑈 = 1, где константа взаимодействия 𝑈 лишь незначительно зави­

сит от атома редкоземельного элемента в соединениях RTe3. Используя широко

применяемую дисперсию электронов в приближении СС ε1,2(𝑘) для соединений

RTe3 (см. ур. (3.1)), мы вычисляем восприимчивость в ур. (2.4) как функцию

волнового вектора 𝑄 и температуры T. Мы рассматриваем два сценария:

один без эффекта пересечения зон, т.е. с использованием исходной диспер­

сии электронов ε1,2(𝑝), и другой с реконструированной дисперсией, заданной

уравнением (3.2). Следует отметить, что электронные состояния вблизи 𝐸𝐹 , в

основном определяются 5𝑝−орбиталями атомов Te, расположенных в плоско­

сти Te, как это было продемонстрировано в работах [25; 32; 47]. Кроме того,

4𝑓 -электроны Eu локализованы примерно на 1.5 эВ ниже 𝐸𝐹 [25], что свидетель­

ствует о том, что 5𝑝−орбитали атомов Te в плоскостях Te частично заполнены
и образуют электронные энергетические зоны, расположенные вблизи 𝐸𝐹 . В

отличие от этого, состояния связанные с R, обычно расположены ниже 𝐸𝐹 и

вносят незначительный вклад в формирование ВЗП.

Для изучения влияния слоев Te и Te-Te на гистерезис в EuTe4, а также раз­

личных комбинаций зон, пересекающих ПФ, мы используем модель, где полная
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восприимчивость Линдхарда представляет собой сумму вкладов от всех трех

слоев Te 1,2,3 (первый слой в двухслойной структуре Te, монослой Te и второй

слой в двухслойной структуре Te соответственно) с обозначениями, как в работе

[32]. Кроме того, модель включает смешанные произведения от этих слоев:

χ𝑡𝑜𝑡𝑎𝑙 = χ1−1 + χ2−2 + χ3−3 + 2(χ1−3 + χ1−2 + χ2−3)

= χ1−1 + χ2−2 + χ3−3 + 2(ϑ).
(3.5)

Заметим, что последний член обусловлен симметрией между слоями Te:

χ1−3 = χ3−1, χ1−2 = χ2−1, χ2−3 = χ3−2. Таким образом, уравнение (3.5) прини­

мает следующий общий вид:

χ(𝑄) =
3∑︁

𝑖=1

χ𝑖 +
3∑︁
𝑖,𝑖′

χ𝑖χ𝑖′, (3.6)

где 𝑖 ̸= 𝑖′.

Поскольку межслойная связь внутри двухслойной структуры Te на­

столько сильна, что оба слоя имеют одинаковую ВЗП (см. дополнительные

материалы в [47]), мы предполагаем, что χ1−1 ≈ χ3−3 и χ2−1 ≈ χ2−3, что да­

ет полную восприимчивость

χ𝑡𝑜𝑡𝑎𝑙 ≈ 2χ1−1 + χ2−2 + 4χ1−2 + 2χ1−3. (3.7)

Результаты моделирования, представленные на рис. 3.5, показывают

общую восприимчивость как функцию 𝑄. Расположение пиков, как с антипе­

ресечением, так и без него, остается неизменным при изменении температуры,

несмотря на изменение величины χ𝑡𝑜𝑡𝑎𝑙. Это было экспериментально подтвер­

ждено температурной зависимостью волнового вектора ВЗП в рентгеновской

дифракции [47]. Пики, обозначенные как 1, 2, 3 и 4, соответствуют комбинаци­

ям 2χ1−1, χ2−2, 4χ1−2 и 2χ1−3 соответственно. Примечательно, что наибольшая

величина χ𝑡𝑜𝑡𝑎𝑙 вдоль 𝑄 наблюдается в пике 3, который происходит из груп­

пы {4χ1−2}. Относительная высота пиков может немного измениться, если

учесть зависимость полного взаимодействия 𝑉 (𝑄), содержащего экранирован­

ное кулоновское и электрон-фононное, от волнового вектора 𝑄. Расхождение

полной восприимчивости на рис. 3.6а указывает на оптимальное 𝑄CDW и де­

монстрирует поведение, не зависящее от температуры, что экспериментально

подтверждается температурной эволюцией волнового вектора ВЗП в рентге­

новской дифракции [47].
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Рисунок 3.5 — Сумарная восприимчивость χ𝑡𝑜𝑡𝑎𝑙 = χ+Δχ как функция волно­

вого вектора 𝑄 без реконструкции пересечения зон (сплошная синяя линия) и с

ней (пунктирная красная линия). χ𝑡𝑜𝑡𝑎𝑙 была рассчитана в диапазоне температур

гистерезиса, включая вклад различных комбинаций зон в χ(𝑄), происходящих

от моно- и бислойных 𝑝−орбиталей Te.

Из уравнения (2.4) суммирование по α и α′ даёт четыре члена: два внутри­

зонных члена χ с α = α′ и два межзонных члена Δχ с α ̸= α′. Как показано на

рис. 3.6б, внутризонные «диагональные» члены, усиленные довольно хорошим

вложением ПФ, значительно больше «недиагональных» межзонных членов, по­

скольку последние соответствуют почти перпендикулярным слоям ПФ и не

имеют такого усиления вложения. Следовательно, внутризонный вклад, изоб­

раженный верхними синей и красной кривыми, демонстрирует максимум при

волновом векторе ВЗП 𝑄, что приводит к аналогичному пику в полной воспри­

имчивости на рис. 3.6а.

Как и в соединениях RTe3, максимальные значения диагональных членов

внутризонной восприимчивости слабо зависят от антипересечения зон, тогда

как недиагональные межзонные члены подавляются вследствие реконструкции

зон при антипересечении (примерно на 20%) (см. рис. 3.6б). Антипересечение

зон практически не влияет на плотность состояний и свойства вложенности.

Следовательно, внутризонные члены остаются почти неизменными, и лишь

волновой вектор ВЗП 𝑄 слегка смещается. Напротив, после реконструкции, вы­
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а) б)

Рисунок 3.6 — (а) То же, что и на рис. (2.5), но показывающий оптимальный

вектор ВЗП 𝑄CDW (пик 1 при 100 К). (б) Вклады электронной восприимчивости

без реконструкции антипересечения зон (сплошные и пунктирные синие линии)

и с ней (сплошные и пунктирные красные линии). Кривые A и B показывают

рассчитанные «диагональные» внутризонные вклады χ, тогда как кривые C и

D показывают «недиагональные» межзонные вклады △χ в восприимчивость.

званной антипересечением зон, поверхности Ферми различных зон расходятся

на величину Δ𝑘 ≈ 3% от ЗБ [7].

3.4 Интерпретация и особенности гистерезиса RTe4

Интерпретация гистерезиса в [47] предполагает, что его основной причи­

ной является связь между моно- и бислоями и наличие двух минимумов энергии

ВЗП как функции разницы ее фазы на моно- и бислоях. Однако такая интер­

претация приводит к выраженному противоречию по нескольким причинам.

Во-первых, в R2Te5 не наблюдается гистерезисного поведения, несмотря на то,

что он также состоит из монослоев и бислоев Te. Возможно, это связано с

электрически нейтральной природой слоев Te в R2Te5 [103] и другим взаимодей­

ствием между ВЗП на разных слоях, но этого недостаточно чтобы полностью

исключить сценарий возникновения гистерезиса из работы [47] также и для

R2Te5. Во-вторых, в работе [47] было установлено, что такой сценарий работает
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в достаточно узком и специфическом наборе параметров, а именно когда (i) ам­

плитуда первой гармоники в разложении свободной энергии по разности фаз φ

ВЗП на моно- и бислоях Te зануляется и становится много меньше амплитуды

второй гармоники, или (ii) взаимодействие между волнами зарядовой плотно­

сти в соседних монослоях и бислоях Te настолько слабы, что связи между более

удаленными плоскостями Te определяют трехмерную конфигурацию ВЗП. В

такой ситуации монослой окружён двумя соседними бислоями с противополож­

ными фазами упорядочения ВЗП, так что полная связь между монослоем и

двумя соседними бислоями становится точно равной нулю в силу симметрии.

Это означает, что вклад связей между бислоем и монослоем в гистерезис дол­

жен быть минимальным. В третьих, данный механизм совсем не работает, если

монослои Te отсутствуют, как в RTe3. Однако, в RTe3 также наблюдается значи­

тельный гистерезис электронных транспортных свойств, особенно холловской

проводимости [7]. Из-за высокой металлической проводимости в RTe3, возникаю­

щей из-за остаточных открытых карманов ПФ в состоянии ВЗП с неидеальным

нестингом [78; 79; 104], этот гистерезис в диагональных компонентах тензора

проводимости значительно слабее, чем в холловских. Тем не менее, большая ве­

личина гистерезиса в холловских компонентах сопротивления в RTe3 указывает

на то, что в RTe3 и в RTe4 природа гистерезиса может быть похожей и, соответ­

ственно, не связанной только с разностью фаз ВЗП на моно- и бислоях Te.

Хотя антипересечение зон подавляет ВЗП, как мы показали выше, этого

взаимодействия может не хватить для объяснения гигантского температурно­

го гистерезиса, наблюдаемого в EuTe4. Поэтому для анализа применимости

нашего механизма температурного гистерезиса сопротивления, аналогичного

предложенному ранее для объяснения эксперимента в RTe3 [7], мы оценили

величину гистерезиса в этом сценарии. На рис. 3.7 приведены вычисленные

температурные зависимости полной восприимчивости χ𝑡𝑜𝑡𝑎𝑙 по формуле (3.7)

без и с перестройкой электронного спектра из-за антипересечения зон согласно

ур. (3.2), обозначенные соответственно сплошной синей и пунктирными красной

и зеленой линиями. Разница по температуре (оси абсцисс) между сплошными

и пунктирными линиями дает оценку величины температурного гистерезиса,

которая быстро увеличивается с увеличением 𝑉0 ∝ Δ𝑘, введенными после ур.

(3.2) в нашей модели. Таким образом, значение восприимчивости χ𝑡𝑜𝑡𝑎𝑙 = 7.65,

которого зеленая кривая достигает только при 200 К, достигается синей кривой

уже при 300 К. С понижением χ𝑡𝑜𝑡𝑎𝑙 разница по температуре между сплошной и
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пунктирными кривыми еще больше увеличивается. Следовательно, ожидаемая

ширина гистерезиса ΔT = T2 − T1 ≳ 100 K согласуется с экспериментальными

измерениями электрического сопротивления EuTe4 [25; 47; 101] (см. рис. 2a в

[47] или рис. 3d в [25]), дающими ширину гистерезиса ∼ 100 K.

Рисунок 3.7 — Температурная зависимость суммарной восприимчивости без и

с перестройкой ПФ из-за пересечения зон.

Предложенный температурный гистерезис ВЗП в соединениях с пересече­

нием электронных зон на уровне Ферми, вероятно, можно было бы получить и

из разложения Ландау для свободной энергии 𝐹 с двумя взаимодействующими

параметрами порядка Λ1 = Δ𝐶𝐷𝑊 и Λ2 = 𝑉0:

𝐹 =
∑︁
𝑛,𝑚

𝑎𝑛,𝑚Λ
𝑛
1Λ

𝑚
2 . (3.8)

Действительно, как следует из общей теории [105], использующей разложение

ур. (3.8) не выше четвертой степени, 𝑛+𝑚 ⩽ 4, в зависимости от коэффициен­

тов этого разложения возможны разные фазы, когда ненулевой только один из

параметров порядка или когда оба ненулевые (обе фазы сосуществуют), и раз­

ные типы переходов между этими фазами (первого или второго рода). Фазовый

переход первого рода обычно сопровождается гистерезисом. В нашем случае

RTe4 ВЗП переход при понижении температуры – это переход из состояния

Λ1 = 0, Λ2 ̸= 0 в состояние Λ1 ̸= 0, Λ2 = 0 в простейшей модели, где гибридиза­

ция 𝑝𝑥,𝑝𝑦 орбиталей Te не учитывается, или в состояние Λ1 ̸= 0, 0 < Λ2 < 𝑉0 с
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учетом гибридизации орбиталей. В широком диапазоне коэффициентов разло­

жения для свободной энергии в ур. (3.8) этот переход первого рода [105].

Возможен набор коэффициентов 𝑎𝑛,𝑚, дающих многочлен 𝐹 в ур. (3.8)

с несколькими минимумами, разделенными барьерами. В этом случае переход

системы из одного минимума в другой обязательно будет сопровождаться ги­

стерезисом. К сожалению, вычисление коэффициентов 𝑎𝑛,𝑚 для конкретной

системы – достаточно сложная задача. Для волны зарядовой плотности в

квазиодномерных металлах коэффициенты разложения 𝑎𝑛,𝑚 только с одним

параметром порядка (𝑚 = 0) были вычислены [106; 107] и показано, что

даже в этом случае возможен фазовый переход первого рода [106]. Приве­

денное выше вычисление восприимчивости на волновом векторе ВЗП может

быть использовано для определения коэффициентов 𝑎2,0 и 𝑎2,2. Действительно,

коэффициент 𝑎2,0 при квадратичном члене параметра порядка связан с вос­

приимчивостью χ(𝑄) (см., например, формулы (A10) и (A13) в [107]) и меняет

знак при TCDW. Примерное значение 𝑉0 ∼ 0.6 eV известно по величине оттал­

кивания зон Δ𝑘 ≈ 3 − 3.5% или напрямую из данных ФЭСУР в EuTe4 [49] и

оно дает примерное значение параметра порядка Λ2. Таким образом, по вычис­

ленной разнице значений восприимчивости χ(𝑄) с антипересечением зон и без

него можно определить коэффициент 𝑎2,2. Антипересечение зон мешает ВЗП,

что означает 𝑎2,2 > 0. Однако другие коэффициенты 𝑎𝑛,𝑚 требуют дальнейших

вычислений, что выходит за рамки данного письма.

Большой температурный гистерезис удельного сопротивления для се­

мейства RTe4 можно было бы предсказать как результат предполагаемого

взаимодействия между нестабильностями пересечения зон и ВЗП по аналогии с

RTe3 [7; 54]. Однако в RTe4 это взаимодействие оказалось более сложным из-за

дополнительного монослоя в RTe4, что приводит к образованию зон, возника­

ющих из моно- и двухслойных 𝑝−орбиталей Te, которые пересекают уровень

Ферми. Согласно нашим расчетам, значительный вклад в гистерезис вносит

член 4χ1−2 в ур. (3.7), возникающий в результате комбинации моно- и двухслой­

ных зон, что приводит к большей величине χ (см. рис. 3.5). Следует отметить,

что взаимодействие между ВЗП на разных слоях было проанализировано без

учета вклада множественных волновых векторов упорядочения ВЗП вдоль трех

кристаллографических осей EuTe4 [108; 109] и метастабильных состояний, кото­

рые могли бы дополнительно повлиять на необычный гистерезис, как описано в
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работе [108]; однако ожидается, что основные особенности предложенной нами

модели останутся в силе.

3.5 Заключение главы

В данной главе исследованы особенности температурного гистерезиса в

тетрателлуридах редкоземельных элементов RTe4 и проанализирована роль

теллуридных слоёв в формировании данного необычного явления для физи­

ки конденсированного состояния. Показано, что в отличие от трителлуридов,

системы RTe4 демонстрируют более сложное поведение, связанное с наличием

как моно-, так и бислойных теллуридных плоскостей, обладающих различны­

ми электронными свойствами.

Установлено, что аномальный температурный гистерезис в RTe4 обуслов­

лен взаимодействием различных электронных подсистем, связанных с разными

типами слоёв Te. Показано, что вклад этих слоёв приводит к формированию

метастабильных состояний и расширению температурной ширины гистерези­

са. При этом существенную роль играет реконструкция поверхности Ферми,

сопровождающаяся перераспределением электронной плотности и изменением

характера проводимости.

Проанализирована электронная восприимчивость системы и показано, что

её особенности могут быть использованы для качественного описания ширины

гистерезиса. Полученные результаты указывают на важность учёта комбиниро­

ванного вклада различных орбитальных состояний слоёв Te, а также их роль

во взаимодействии электронных нестабильностей в системах RTe4.

Показано, что хорошее согласие с экспериментальными данными до­

стигается при учёте совместного влияния моно- и бислойных теллуридных

плоскостей на формирование состояния волны зарядовой плотности. Это под­

тверждает, что гистерезис в RTe4 имеет сложную природу и не может быть

объяснён в рамках простых моделей с одной электронной подсистемой.

Таким образом, установлено, что тетрателлуриды редкоземельных эле­

ментов представляют собой уникальную платформу для изучения электрон­

ных нестабильностей, и конкуренции различных электронных упорядочений.

Полученные результаты расширяют понимание механизмов формирования ги­
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стерезиса в системах с волнами зарядовой плотности и создают основу для

дальнейшего исследования взаимосвязи между электронной структурой и кол­

лективными явлениями в квазидвумерных материалах.
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Глава 4. Анализ электронной структуры RTe3 в состоянии ВЗП

4.1 О методе ФЭСУР и его недостатке применительно к состоянию

с ВЗП в RTe3

За последние два десятилетия метод ФЭСУР элегантно продемонстриро­

вал влияние образования волн зарядовой плотности на электронную структуру,

предлагая более прямые данные, чем многие другие экспериментальные мето­

ды [15; 39; 56]. Измерения ФЭСУР уникальным образом позволяют напрямую

измерять динамику носителей заряда, предоставляя информацию об энергии

и импульсе электронов проводимости [110—112]. Недавние достижения в мето­

дах ФЭСУР включают вакуумную ультрафиолетовую, мягкую рентгеновскую

и спин-разрешенную ФЭСУР [113]. Следовательно, высокая частота повторе­

ния, регулируемая длина волны накачки, высокая энергия и высокое временное

разрешение делают ФЭСУР особенно подходящим для исследования широкого

спектра квантовых материалов [114]. Несмотря на значительные преимуще­

ства, ФЭСУР — чрезвычайно чувствительный и сложный в экспериментальном

применении метод. Внешние поля могут легко искажать траекторию испус­

каемых электронов, ограничивая возможности исследования определенных

электронных функций отклика. Поверхностная чувствительность ФЭСУР яв­

ляется преимуществом для исследования поверхностных состояний в таких

материалах, как топологические изоляторы и вейлевские полуметаллы. Одна­

ко эксперименты ФЭСУР требуют атомарно чистых и хорошо упорядоченных

плоских поверхностей [113], обычно достигаемых путем раскалывания образ­

цов в сверхвысоком вакууме (даже ниже 5 Ö 10−11 Торр). Эта поверхностная

чувствительность делает ФЭСУР особенно подходящим для квазидвумерных

слоистых материалов RTe3. Несмотря на преимущества ФЭСУР, следует от­

метить, что измерение магнитных квантовых осцилляций [115—117] остается

наиболее точным экспериментальным методом изучения электронных свойств

двумерных соединений, поскольку оно дает информацию о геометрии поверх­

ности Ферми, эффективной массе, среднем времени свободного пробега и

g-факторе носителей заряда [115—117]. ФЭСУР и МКО являются основными

методами, позволяющими эффективно визуализировать фазовое пространство
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энергии-импульса электронов, и часто дополняют друг друга. Однако их резуль­

таты не всегда совпадают, и эксперименты на двумерных соединениях часто

выявляют несоответствия между данными МКО и ФЭСУР.

Разрешение ФЭСУР часто недостаточно для изучения реконструкции

поверхности Ферми электронными фазовыми переходами. Это может быть

причиной очевидного расхождения между данными ФЭСУР и МКО. Края по­

верхности Ферми в ФЭСУР обычно плохо определены, что приводит к плохо

охарактеризованным электронным карманам в RTe3, которые демонстрируют

зоны как высокой, так и низкой спектральной интенсивности, как показано в

работе [56]. После второго перехода ВЗП оставшиеся карманы становятся еще

меньше из-за появления щели в спектре из-за второй ВЗП, что затрудняет по­

лучение количественных результатов, сопоставимых с результатами измерений

МКО. В работе [55] была предпринята попытка определить размер электрон­

ных карманов при T < TCDW2 путем построения контура поверхности Ферми и

применения метода Монте-Карло к результатам ФЭСУР из работы [56]. Одна­

ко полученная площадь оказалась далека от значений, полученных из спектра

частот квантовых колебаний, описанного в работе [55].

Цель данной главы состоит в пересмотре существующих эксперименталь­

ных данных ФЭСУР и MКО для редкоземельных трителлуридов, а также в

достижении согласованности между ними посредством применения усовершен­

ствованных методов обработки изображений (см. приложение Д), полученных

методом ФЭСУР. Улучшение визуализации и выделение областей интереса

на ФЭСУР-изображениях имеет решающее значение для сопоставления этих

данных с результатами MКО. Поскольку значимость обработки изображений

в контексте ФЭСУР обусловлена прежде всего особенностями зрительного

восприятия, сегментация изображений является важным, сложным и фунда­

ментальным методом обработки визуальных данных. Данный метод позволяет

разделить изображение на множество непересекающихся областей, элементы

которых связаны между собой и обладают схожими характеристиками — таки­

ми как цвет, яркость, текстура и непрерывность границ. Таким образом, для

сопоставления результатов ФЭСУР и MКО оценка размеров остаточных кар­

манов, возникающих вследствие формирования волны зарядовой плотности,

выполняется с использованием более точных методов обработки изображений,

в частности метода сегментации из библиотеки OpenCV [118]. Эта библиотека

является широко используемым инструментом анализа, классификации и обра­
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ботки изображений и поддерживается в таких языках программирования, как

C++, Python и Java.

4.2 Определение размеров остаточных электронных карманов по

данным ФЭСУР

Как было отмечено в главе 1.2, волны зарядовой плотности представля­

ют собой электронные нестабильности, часто наблюдаемые в низкоразмерных

материалах с сильно анизотропной электронной структурой. Несовершенный

нестинг ПФ в RTe3 приводит к образованию участков ПФ с частично откры­

тыми щелями и остаточными металлическими карманами ниже температуры

TCDW2, которые плохо определяются методом ФЭСУР.

Для повышения качества изображений ПФ, полученных методом ФЭСУР

в работе [56], данные для RTe3 были подвергнуты дополнительной обработке

изображений (см. рис. 4.1). Сначала был применён метод нелокального шу­

моподавления из библиотеки scikit-image, который сглаживает изображение,

заменяя значение целевого пикселя усреднённым значением набора окружаю­

щих пикселей. Это приводит к более чёткому выделению областей с высокой и

низкой спектральной интенсивностью на результирующем изображении ПФ.

Результаты ФЭСУР без шума лучше подчеркивают более слабые осо­

бенности вблизи E𝐹 , предоставляя важные детали для индуцированной ПФ,

возникающей в результате обеих ВЗП. Чтобы понять влияние векторов ВЗП на

величину спектральных весов, используется подход среднего поля [15]

|ψ𝑘⟩ = 𝑢𝑘−𝑄𝐶𝐷𝑊
|𝑘 −𝑄𝐶𝐷𝑊 ⟩+ 𝑢𝑘|𝑘⟩+ 𝑢𝑘+𝑄𝐶𝐷𝑊

|𝑘 +𝑄𝐶𝐷𝑊 ⟩, (4.1)

где |ψ𝑘⟩ — суперпозиция исходных состояний. Здесь собственные значения

определяют новую электронную дисперсию, спектральный вес которой |𝑢𝑘|2

переносится в точки ±𝑄CDW. Эффект включения второй перпендикулярной

волны зарядовой плотности ВЗП2 и трансляции зон на 𝑄CDW2 подробно опи­

сан в дополнительных материалах [55]. Кроме того, в работе [55] площади

электронных карманов были оценены путём картирования поверхности Ферми

и использования модели СС. Однако точное определение размеров электрон­

ных карманов было ограничено из-за отсутствия фильтров (см. приложение
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Рисунок 4.1 — Обработка изображений результатов ФЭСУР ErTe3 ниже вто­

рого перехода ВЗП при T = 10 К из [56]. (𝑎) Изображение без обработки. (𝑏)

Отфильтрованное изображение. (𝑐) Контрастное изображение. (𝑑) Изображение

в оттенках серого. Для лучшей визуализации поверхности Ферми ниже TCDW2

на рис. 1 (𝑎, 𝑏) и рис. 2 (𝑐, 𝑑) из [56] объединены и показаны здесь с различной

обработкой изображений.

Е), позволяющих более точно определить границы оставшихся электронных

карманов (области высокой спектральной интенсивности во внутренней части

ПФ). Чтобы решить эту проблему, мы применили медианный фильтр из пакета

scipy.ndimage (см. рис. 4.1(b)), после чего увеличили контрастность изображе­

ния (см. рис. 4.1(c)).

Как показано на рис. 4.1, обработка результатов ФЭСУР позволяет чётко

разделить области высокой и низкой спектральной интенсивности, что обеспечи­

вает более точное определение электронных карманов. Следует также отметить,

что ширина областей высокой спектральной интенсивности во внутренней части

поверхности Ферми сопоставима с шириной областей, близких к перекрытию

между основными и затенёнными зонами HoTe3 при T < TCDW1, наблюдаемыми

с использованием высокоразрешающей лазерной ФЭСУР [119].

После выделения областей высокой и низкой спектральной интенсивности

в пределах поверхности Ферми изображение преобразуется в представление в

оттенках серого (см. рис. 4.1(d) и рис. 4.2, вставка), что облегчает примене­

ние пороговой сегментации (см. приложение Ж), представленной на рис. 4.3.
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Рисунок 4.2 — Плотность пикселей в полутоновом изображении.

Плотность пикселей в изображении в оттенках серого показана на рис. 4.2,

где значения пикселей варьируются от 0 до 255. Таким образом, каждый пик­

сель содержит информацию об интенсивности, принимая значение в диапазоне

от 0 до 255. Подробности приведены в приложении Е. При выполнении поро­

говой обработки значение каждого пикселя сравнивается с заранее заданным

порогом. Если значение пикселя ниже порогового, ему присваивается значение

0; в противном случае оно устанавливается равным максимальному значению

(обычно 255).

После разделения объектов, рассматриваемых как передний план, и

фонового изображения мы определяем два основных размера карманов на по­

верхности Ферми, как показано на рис. 4.3.

Реконструированная поверхность Ферми при T < TCDW, полученная с

использованием модели СС, изображена на рис. 4.3. Затем эти результаты со­

поставляются с результатами, полученными с помощью медианного фильтра и

пороговой обработки изображений (рис. 4.1(b) и рис. 4.3(a) соответственно).

Примечательно, что пороговая обработка позволяет нам идентифицировать

более высокие спектральные интенсивности на поверхности Ферми, первона­

чально предполагая меньшие электронные карманы по сравнению с теми,

которые подробно описаны в работе [55]. Для количественной оценки ЗБ покры­

та n = 106 черными точками (исключая области карманов, выделенные красным
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Рисунок 4.3 — Сегментация результатов ФЭСУР для ErTe3 ниже второго пере­

хода ВЗП T < TCDW2 из ссылки [56]. (𝑎) Пороговая обработка изображения. (𝑏)

Морфологический градиент изображения. Оба метода можно найти в библиоте­

ке OpenCV. Красные области 2 и 1 представляют собой электронные карманы

в реконструированных поверхностях Ферми из рис. 1 и рис. 2 работы [56] соот­

ветственно. Синие пунктирные линии представляют собой реконструированную

межплоскостную плоскость Ферми. Параметры, описывающие дисперсию в мо­

дели СС, можно найти в [48]. 𝑎0 ≈ 𝑐0 — это двумерная постоянная решетки,

величина которой
√
2 меньше, чем постоянная решетки в плоскости трехмер­

ной элементарной ячейки.

цветом), после чего вычисляется отношение покрытых пикселей. Это дает при­

близительную площадь электронных карманов: A𝑝1 ≈ 0.057% и A𝑝2 ≈ 0.3%

площади зоны Бриллюэна. Сравнение этих размеров карманов с предыдущими

результатами показывает, что полученные значения соответствуют доминиру­

ющему карману α = 0.2% [57], причем A𝑝1 очень близко приближается к
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площади кармана, полученной из спектра частот квантовых осцилляций в рабо­

те [55]. Стоит отметить, что приблизительный размер карманов демонстрирует

наибольшее спектральное распределение электронных состояний, которое про­

порционально интенсивности фотоэмиссии, когда соответствующие состояния

заняты [56; 119; 120]. Следовательно, оставшиеся области карманов, обозна­

ченные зелёными линиями на рис. 4.3 не учитываются. Например, оставшаяся

площадь кармана 1 составляет 𝐴𝑝1 𝑡𝑜𝑡𝑎𝑙 - 𝐴𝑝1 ≈ 0.29 %.

4.3 Определение частотного диапазона остаточных карманов в

диапазоне медленных осцилляций 𝑓 < 20 Тл

Мы сравниваем результаты нашего анализа изображений поверхности

Ферми с измерениями МКО, поскольку МКО являются мощным инструментом

для изучения электронных свойств и получения информации о поверхности

Ферми двумерных систем. Недавнее обнаружение медленных осцилляций в со­

единениях RTe3 привело к обсуждению их возможного происхождения. Наличие

этих низкочастотных осцилляций объясняется либо расщеплением электронно­

го спектра в двухслойной структуре, либо реконструкцией поверхности Ферми,

вызванной волнами зарядовой плотности [55]. Однако отсутствие прямых из­

мерений размеров остаточных карманов в ФЭСУР затрудняет возможную

идентификацию медленных осцилляций, возникающих вследствие формирова­

ния ВЗП.

Быстрое преобразование Фурье (БПФ) является эффективным инструмен­

том для анализа медленных осцилляций в соединениях RTe3, позволяя выявить

две основные гармоники вблизи 𝑓1 = < 10 Тл и 𝑓2 = 10 − 20 Тл. Таким обра­

зом, площади соответствующих сечений поверхности Ферми для этих гармоник

могут быть определены с использованием соотношения Онсагера:

𝑓 =
(︁ φ0

2π2

)︁
𝐴𝐻 (4.2)

где φ0 = ℎ𝑐/2𝑒 = 2,07 × 10−15 T·m2 — квант потока, а A𝐻 — площадь попе­

речного сечения поверхности Ферми, перпендикулярная приложенному полю

[116]. Соответствующие площади поверхности Ферми показаны на рис. 4.4, где

наличие двух гармоник в БПФ соединений RTe3 с более тяжелыми ионами
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редкоземельных элементов (R = Ho, Er, Tm, Tb) поднимает вопрос о том,

принадлежит ли одна из них к области электронного кармана от волны за­

рядовой плотности.

Рисунок 4.4 — Области, полученные из медленных осцилляций и ФЭСУР.

TmTe3 [37; 58], ErTe3 [37], HoTe3 [55], TbTe3 [121], GdTe3 [121]. p1 обозначает

карман 1 на рис. 4.3. Параметры решетки 𝑎 при 300 К в скобках можно найти

в [23]. В работе [37] сравнивается спектр частот квантовых осцилляций для B

< B0 (поле магнитного пробоя) в ErTe3 с двумя волнами зарядовой плотности

с другими соединениями RTe3.

Как показано на рис. 4.4, как тяжёлые, так и лёгкие соединения RTe3

демонстрируют гармонику с частотой 𝑓 < 10 Тл. Следовательно, эту гармонику

нельзя отнести к образованию остаточных карманов, возникающих вследствие

второго состояния волны зарядовой плотности ВЗП2, учитывая, что GdTe3 не

претерпевает второго перехода ВЗП при более низкой температуре TCDW2.

Несмотря на то, что второй переход ВЗП в TbTe3 был описан около десяти

лет назад на основе высокоразрешающих измерений синхротронной рентгенов­

ской дифракции ниже TCDW2 = 41 К [50], наличие второго перехода ВЗП в
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GdTe3 остаётся невыясненным. Это наблюдение подтверждает гипотезу о том,

что осцилляции с частотами 𝑓 < 10 Тл связаны с двухслойной структурой RTe3

[55]. Аналогичный вопрос о происхождении медленных магнитных осцилляций

также возникает в купратах [61; 68; 69; 122]. Напротив, частоты МКО в диапа­

зоне 𝑓1 = 10 − 20 Тл тесно совпадают с областью A𝑝1, определённой методом

ФЭСУР. Это не только облегчает идентификацию частотных областей, соот­

ветствующих остаточным карманам, но и помогает оценить природу МКО в

соединениях RTe3.

Ожидаемая температурная зависимость размера кармана при температу­

рах ниже 50 К представляет собой сложную задачу для точного измерения

методом ФЭСУР. Согласно соотношению Онсагера, предсказанное изменение

площади кармана Δ𝐴 составляет приблизительно 0.044% в диапазоне частот 𝑓2

= 10 Тл и 𝑓2 = 20 Тл. Тем не менее, диапазон второй гармоники 𝑓2 согласуется с

нашими результатами, поскольку оценочная площадь остаточных карманов бы­

ла получена из ФЭСУР-измерений при 10 К. В отличие от 𝑓1, амплитуда второй

гармоники 𝑓2 демонстрирует выраженную температурную зависимость [55].

Наличие двух гармоник в магнитных полях ниже 4 Тл указывает на воз­

можное сосуществование двух механизмов: реконструкции поверхности Ферми,

вызванной волнами зарядовой плотности, и расщепления электронного спектра

бислоя. Это может объяснить сублинейный режим магнитосопротивления, на­

блюдаемый в полях до 4 Тл [29; 55], где носители заряда рассеиваются вблизи

«горячих точек» − областей ПФ, связанных между собой переносом на век­

тор ВЗП. Кроме того, учитывая малый размер кармана 𝑝1, соответствующая

гармоника может перекрываться либо с 𝑓1, либо с 𝑓2.

Отсутствие сдвига частоты вплоть до 50 К позволяет исключить гармо­

ники, возникающие из МКО в TmTe3 [58] и HoTe3 [55]. Согласно третьему

аргументу, представленному в работе [121], происхождение медленных осцил­

ляций, вероятно, связано с межслойным перескоком, а не с крайне малыми

карманами на поверхности Ферми. Действительно, наличие малых интегралов

перескока указывает на более тонкое расщепление зонной структуры, обуслов­

ленное слоистой природой соединений RTe3 [55]. Кроме того, измерения МКО

для TmTe3 [58] и ErTe3 [37] при одной и той же частоте 𝑓2 = 15 Тл дают малые

эффективные массы 𝑚*/𝑚𝑒 = 0.033 и 𝑚*/𝑚𝑒 = 0.097 соответственно. Различие

в эффективных массах является существенным, и первоначально предполага­

лось, что как низкая частота, так и чрезвычайно малая эффективная масса
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указывают на существование малых карманов на ПФ с очень лёгкими носите­

лями заряда [58]. Кроме того, гармоника 𝑓2 также наблюдается в CeTe3 [123],

где она связана со второй температурой магнитного перехода 𝑇𝑁2, соответству­

ющего переходу в состояние волны спиновой плотности и образованию тяжёлых

квазичастиц [124]. Эти противоречивые результаты подчёркивают сложное фа­

зовое поведение в данном частотном диапазоне.

4.4 Определение частотного диапазона остаточных карманов в

диапазоне медленных осцилляций 𝑓 = 20 − 120 Тл

На рис. 4.5 показан второй набор карманов, наблюдаемых при значени­

ях магнитного поля ниже поля магнитного пробоя 𝐵0 в состоянии двойной

ВЗП. Точное определение площадей карманов, возникающих вследствие ВЗП,

представляет собой сложную задачу, поскольку различные гармоники могут

перекрываться с интересующим карманом, а экспериментальные данные, как

правило, демонстрируют значительную дисперсию в области низких частот.

Кроме того, многие расщеплённые частоты не удаётся надёжно разделить по

отдельности; следовательно, приведённые значения, вероятно, представляют со­

бой усреднённую оценку, как подробно обсуждается в [37].

Таким образом, частотный спектр можно разделить на четыре области на

основе плотности гармоник МКО. Расчётный размер кармана по данным ФЭС­

УР соответствует частотному диапазону 43−80 Тл, и, в отличие от кармана p1,
карман p2 сохраняется даже при температуре 100 К [119]. Кроме того, некото­

рые остаточные карманы не были учтены из-за плохо определённых областей

высокой спектральной интенсивности вблизи антипересечения. Эмпирические

данные [15; 39; 119] указывают на то, что карманы вблизи антипересечения

формируются вследствие первичной волны зарядовой плотности ВЗП1. В ре­

зультате как лёгкие, так и тяжёлые соединения RTe3 сохраняют металлические

свойства из-за неидеального нестинга поверхности Ферми.

Наши результаты позволяют определить размер кармана 𝑋 [57; 89] после

перехода ВЗП2, который ранее был идентифицирован как источник частоты

β [37; 57; 89]. Учитывая отсутствие экспериментальных свидетельств увеличе­

ния эффективной массы, связанного с гармониками α, β и δ вблизи второго
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Рисунок 4.5 — Площади, полученные из спектра частот квантовых осцилляций

в состоянии двойной ВЗП [37], сопоставлены с результатами ФЭСУР. Карман

p2 соответствует карману 2, представленному на рис. 4.3. Значения параметра

решётки 𝑎 при температуре 300 К (указанные в скобках) приведены в [23].

фазового перехода ВЗП [37], природа наблюдаемого эффекта увеличения мас­

сы остаётся неясной.

Как показано на рис. 4.6, пики, обозначенные как σ1−3, характерные для

соединений RTe3, претерпевающих второй переход ВЗП, наблюдаются в обла­

сти, где была оценена площадь кармана p2. Примечательно, что гармоники σ

обнаруживаются в МКО диагонального магнитосопротивления, но отсутству­

ют в МКО холловского сопротивления [58]. Более того, рис. 4.6 указывает на

увеличение эффективной массы в ErTe3, что подчёркивает необходимость про­

ведения дополнительных расчётов эффективной массы для других соединений,

демонстрирующих второй переход ВЗП, с целью проверки наличия её увеличе­

ния вблизи квантового фазового перехода между состояниями с одинарной и

двойной ВЗП.
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Рисунок 4.6 — Эффективные массы, построенные как функция частоты мед­

ленных квантовых осцилляций. Данные получены из [37].

Как показано на рис. 4.5, гармоники меньшей интенсивности сохраняются

даже после перехода ВЗП2. Это поднимает вопрос о наличии скрытых областей

поверхности Ферми, не выявляемых методом ФЭСУР. Недавние исследования

с использованием спектроскопической сканирующей туннельной микроскопии

выявили скрытые множественные теневые зоны в CeTe3, которые могут при­

водить к дополнительным нестабильностям поверхности Ферми [125]. Более

того, несмотря на пониженную интенсивность теневых зон в ФЭСУР, интер­

ференционная микроскопия квазичастиц демонстрирует их заметное влияние

на электронные состояния [125], что указывает на возможное существование

остаточных областей, связанных с дополнительными частотами.

Для определения влияния магнитной фазы на данные квантовых осцил­

ляций были выполнены преобразования Фурье как внутри, так и вне магнитной

фазы в [37]. Полученные частотные спектры продемонстрировали заметное

сходство, что указывает на ограниченное влияние магнитной фазы. Это в
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первую очередь объясняется тем, что магнитный блок RTe содержит 4f-дальний

антиферромагнетизм при низких температурах [43; 126; 127].

Для более точного анализа квантовых осцилляций в квазидвумерных си­

стемах необходимо учитывать особенности двумерной электронной структуры,

в частности условия фиксированной плотности электронов. В работе [71] пред­

ложено аналитическое описание эффекта эффекта де Гааза–ван Альфена в

двумерных металлах при произвольной форме уровней Ландау, что позволя­

ет более корректно интерпретировать экспериментальные данные.

4.5 Заключение главы

В данной главе проведён анализ электронной структуры трителлуридов

редкоземельных элементов RTe3 в состоянии волны зарядовой плотности с

использованием данных фотоэмиссионной спектроскопии с угловым разреше­

нием и магнитных квантовых осцилляций. Особое внимание уделено проблеме

определения размеров остаточных электронных карманов и их связи с наблю­

даемыми медленными осцилляциями.

Показано, что в состоянии ВЗП реконструкция поверхности Ферми при­

водит к формированию малых остаточных карманов, которые сохраняются

вследствие несовершенного нестинга. Однако стандартные методы анализа

ФЭСУР оказываются недостаточно точными для их однозначного определения

из-за ограниченного разрешения и размытости границ поверхности Ферми.

В связи с этим предложен метод обработки данных ФЭСУР, основан­

ный на анализе изображений, позволяющий более точно определять размеры

и частотный диапазон остаточных электронных карманов. Полученные резуль­

таты демонстрируют улучшенное согласие с данными магнитных квантовых

осцилляций, особенно в области низких частот, соответствующих медленным

осцилляциям.

Показано, что наблюдаемые гармоники в спектре квантовых осцилляций

могут быть объяснены наличием нескольких типов остаточных карманов, возни­

кающих в результате сложной реконструкции поверхности Ферми после второго

перехода ВЗП. При этом отсутствие существенного увеличения эффективной

массы носителей заряда вблизи квантовой критической точки указывает на
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нетривиальную природу электронных состояний в данной области фазовой диа­

граммы.

Наш анализ показывает, что медленные осцилляции демонстрируют ча­

стоты, соответствующие примерно 0.5% зоны Бриллюэна. Точное сопоставление

каждой частоты с рассчитанными размерами карманов затруднено из-за огра­

ниченных размеров остаточных карманов после перехода ВЗП2 и возможного

перекрытия с дополнительными гармониками.

Таким образом, в главе продемонстрировано, что комплексное использова­

ние методов ФЭСУР и магнитных квантовых осцилляций в сочетании с новыми

подходами к обработке данных позволяет существенно продвинуться в пони­

мании электронной структуры систем RTe3 в состоянии ВЗП. Предложенный

метод может быть применён к широкому классу квазидвумерных материалов

и представляет интерес для дальнейших исследований реконструкции поверх­

ности Ферми и коллективных электронных явлений, для которых доступны

данные ФЭСУР и МКО. Особенно полезен этот подход для систем с волной

зарядовой плотности или антиферромагнитным порядком при конечном вол­

новом векторе 𝑄, где перестройка поверхности Ферми, вызванная рассеянием

электронов на 𝑄, приводит к образованию небольших карманов. Это актуально

не только для исследованных трителлуридов редкоземельных элементов, но и

для высокотемпературных купратных и железосодержащих сверхпроводников,

органических металлов и других перспективных материалов.
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Заключение

Основные результаты работы заключаются в следующем.

1. В данной диссертационной работе проведено комплексное исследование

волн зарядовой плотности в полителлуридах редкоземельных элемен­

тов семейства RTe𝑛 (n = 3, 4), направленное на выявление механизмов

формирования и эволюции электронных нестабильностей в квазидву­

мерных системах.

2. Показано, что состояние волны зарядовой плотности в соединениях

RTe3 существенно зависит от внешних воздействий, в частности на­

правленных деформаций. Установлено, что одноосные и двухосные

деформаци приводят к изменению поверхности Ферми и, как следствие,

к перестройке волнового вектора ВЗП и температуры перехода. Про­

демонстрировано, что равноосная деформация сохраняет симметрию

системы, тогда как несимметричные деформации вызывают анизотроп­

ные изменения электронной структуры, влияя на устойчивость ВЗП.

3. Для соединений RTe4 выявлена ключевая роль различных теллурид­

ных слоёв в формировании аномального температурного гистерезиса.

Показано, что взаимодействие между моно- и бислойными теллуридны­

ми плоскостями, а также эффекты антипересечения зон, существенно

определяют характер фазовых переходов и метастабильность системы.

4. Особое внимание уделено реконструкции поверхности Ферми в со­

стоянии ВЗП. Предложен новый подход к определению размеров

остаточных электронных карманов в RTe3 на основе обработки дан­

ных ФЭСУР, что позволило частично устранить противоречия между

результатами фотоэмиссионной спектроскопии и магнитных квантовых

осцилляций. Полученные результаты дают более глубокое понимание

природы медленных осцилляций и их связи с реконструированной по­

верхностью Ферми.

5. В целом показано, что полителлуриды редкоземельных элементов яв­

ляются удобной модельной системой для изучения конкуренции и

кооперации различных электронных упорядочений. Высокая чувстви­

тельность этих материалов к внешним параметрам, таким как давление
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и деформация, открывает возможности для управляемого изменения

их электронных свойств.

6. Полученные результаты вносят вклад в развитие теории ВЗП и мо­

гут быть использованы при исследовании других квазидвумерных

материалов с реконструкцией поверхности Ферми и коллективными

электронными состояниями. Предложенные методы анализа, в част­

ности подходы к обработке данных ФЭСУР, имеют потенциал для

широкого применения в задачах современной физики конденсирован­

ного состояния.
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Список сокращений и условных обозначений

ВЗП/CDW вольна зарядовой плотности

ФЭСУР/ARPES фотоэмиссионная спектроскопия с угловым

разрешением

RTe𝑛 полителлуриды редкоземельных элементов

RTe3 трителлуриды редкоземельных элементов

RTe4 тетрателлуриды редкоземельных элементов

МКО магнитные квантовые осцилляции

ПЭМ Просвечивающая электронная микроскопия

ε дисперция

ε деформация

1D одномерное

2D двухмерное

3D трёхмерноное

ЗБ зона Бриллюэна

СС модель сильной связи

E𝐹 уровень Ферми

ПФ поверхносить Ферми

ПС плотность состояний

БПФ быстрое преобразование Фурье
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Приложение А

Модификация закона дисперсии

Рисунок А.1 — Напряженное состояние базовой решетки RTe3.

Дисперсионные соотношения, полученные из модели сильной связи в уравне­

нии (2.1), выражаются через трехмерную постоянную решетки. После учета

смещения атомов от их равновесных положений, как показано на рис. А.1, эти

соотношения преобразуются в

ε1,2(k𝑥,𝑘𝑦) = −2𝑡‖ cos
[︁
𝑘𝑥(𝑎ε

′
1)±𝑘𝑦(𝑐ε

′
2)

2

]︁
−2𝑡⊥ cos

[︁
𝑘𝑥(𝑎ε

′
1)∓𝑘𝑦(𝑐ε

′
2)

2

]︁ , (А.1)

где обозначение ε′1,2 включает диагонали тензора деформации 2×2 (игнорируя
компоненты сдвига). [︃

ε′1 0

0 ε′2

]︃
=

[︃
1 0

0 1

]︃
+

[︃
ε1 0

0 ε2

]︃
.

Знак ε1,2 зависит от приложенного напряжения. С другой стороны, ε′1,2 является

коммутативным параметром, т.е. 𝑘𝑥(𝑎ε
′
1) = 𝑎(𝑘𝑥ε

′
1), 𝑘𝑦(𝑐ε

′
2) = 𝑐(𝑘𝑦ε

′
2), что не

нарушает симметрию модели сильной связи.
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Приложение Б

Параметры обратного радиуса экранирования Дебая

Соответствующая полная плотность состояний на уровне Ферми определяется

как ρ𝐹 = 1/πℏ𝑣𝐹 𝑐𝑏, где v𝐹 ≈ 1.1 · 108 см/с — скорость Ферми вдоль оси легкого

намагничивания. Обратный радиус экранирования Дебая равен ζ =
√︀
4π𝑒2ρ𝐹

≈ (1.26Å)−1 для соединений RTe3. В деформированном состоянии ρ𝐹 → ρ′𝐹 =

1/πℏ𝑣′𝐹 𝑐′𝑏, где 𝑣′𝐹 и 𝑐′ — новые параметры в деформированной ячейке. Эти

параметры в недеформированном состоянии приведены в следующей таблице:

Compound a (Å)[23] t‖ [48] ρ𝐹 ( erg−1cm−3 ) ζ−1 (Σ𝐴 )−1)

DyTe3 4.302 1.85 22×1032 1.24

HoTe3 4.290 1.96 21×1032 1.28

TmTe3 4.275 2.20 19×1032 1.36

Таблица 1 — Список параметров, описывающих дисперсию и статическое элек­

трон-электронное взаимодействие для RTe3 (R = Dy, Ho, and Tm).
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Приложение В

Изменение поверхности Ферми

Ввиду выраженного двумерного характера систем RTe3, их электронную струк­

туру можно описать с помощью следующей модели сильной связи слоя теллура.

ε1(𝑘𝑥,𝑘𝑦) = −2𝑡‖ cos[𝑘𝑥𝑎0]− 2𝑡⊥ cos[𝑘𝑦𝑐0]

ε2(𝑘𝑥,𝑘𝑦) = −2𝑡‖ cos[𝑘𝑦𝑐0]− 2𝑡⊥ cos[𝑘𝑥𝑎0]
, (В.1)

где 𝑎0 и 𝑐0 — двумерные постоянные решетки, величина которых на
√
2 меньше,

чем постоянная решетки в плоскости трехмерной элементарной ячейки. Учиты­

вая, что кривизна зон определяется 𝑡⊥/𝑡‖, слои поверхности Ферми становятся

идеально плоскими при 𝑡⊥ = 0, слои Ферми становятся идеально плоскими, что

приводит к полностью одномерной системе, характеризующейся четырехкрат­

ной симметрией (см. рис. В.1).

Как показано на рис. 2.1, приложение двуосной/одноосной деформации к

плоскости Te приводит к угловой деформации относительно трехмерной эле­

ментарной ячейки. Эта деформация проявляется в виде изменения деформации

под углом 45𝑜, являющегося результатом симметричной тангенциальной де­

формации и вращения твердого тела. Следовательно, тензор деформации 2x2

умножается на матрицу вращения 𝑅ε′𝑖𝑗𝑅
𝑇 , где

𝑅 =

[︃
1√
2

1√
2

− 1√
2

1√
2

]︃
.

В результате этого преобразования мы получаем следующий тензор деформа­

ции размером 2x2: [︃
ε′1

ε′2

]︃
=

[︃
ε′1+ε

′
2

2
ε′2−ε′1

2
ε′2−ε′1

2
ε1+ε

′
2

2

]︃
. (В.2)

Преобразование применяется к бесконечно малому тензору деформации, что

позволяет нам учитывать эффект деформации вдоль главных осей трехмерной

элементарной ячейки. Это приводит к новой системе координат импульса:
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Рисунок В.1 — Изменение поверхности FS под действием одноосного растяги­

вающего напряжения вдоль оси 𝑥 (обозначено черными линиями).

𝑘𝑥 →
(ε′1 + ε

′
2)𝑘𝑥

2
+

(ε′2 − ε′1)𝑘𝑐
2

𝑘𝑦 →
(ε′1 + ε

′
2)𝑘𝑐

2
+

(ε′2 − ε′1)𝑘𝑥
2

. (В.3)

Следовательно, дисперсия электронов в ур. (А.1) принимает следующий вид

при 𝑡⊥ = 0:

ε1(𝑘𝑥,𝑘𝑦) = −2𝑡‖ cos

[︂
(ε′1 + ε

′
2)𝑎0𝑘𝑥
2

+
(ε′2 − ε′1)𝑎0𝑘𝑦

2

]︂
ε2(𝑘𝑥,𝑘𝑦) = −2𝑡‖ cos

[︂
(ε′1 + ε

′
2)𝑐0𝑘𝑦
2

+
(ε′2 − ε′1)𝑐0𝑘𝑥

2

]︂. (В.4)
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Как видно из ур. (В.4), площадь ПФ остается неизменной при равноосном напря­

жении. Однако при одноосной/двуосной деформации площадь ПФ изменяется

линейно следующим образом:

δ𝐴𝐹

𝐴𝐹
=

(𝑘 − 𝑘′)

𝑘
=
δ𝑘

𝑘
(В.5)

𝑘

(︂
𝑘 − 𝑘′

𝑘

)︂
= δ𝑘.

С другой стороны, уровень Ферми в деформированном состоянии определяется

как 𝐸
′

𝐹 = 𝐸𝐹 ± δ𝐸𝐹 , где ± определяется увеличением/уменьшением площа­

ди Ферми, и

δ𝐸 = 𝑣𝐹δ𝑘 = 𝑣𝐹𝑘

(︂
𝑘 − 𝑘′

𝑘

)︂
= 𝐸𝐹

(︂
𝑘 − 𝑘′

𝑘

)︂
, (В.6)

где 𝑣𝐹 — фермиевская скорость, а 𝑘 — начальный импульс (обозначен крас­

ной сплошной линией на рис. В.1). Таким образом, уровень Ферми изменяется

следующим образом.

𝐸
′

𝐹 = 𝐸𝐹

(︂
1±

(︂
𝑘 − 𝑘′

𝑘

)︂)︂
. (В.7)
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Приложение Г

Электрон-фононное взаимодействие

Деформация изменяет концентрацию ионов на единицу площади/объема, что

приводит к изменению кулоновского взаимодействия между электронами и

положительными ионами решетки. Следовательно, электрон-фононное взаи­

модействие усиливается. При малой деформации изменение объема можно

выразить как 𝑑𝑉 = 𝑑𝑥′𝑑𝑦′𝑑𝑧′ = 𝑑𝑉 (1 + ∇𝑑), где 𝑑 характеризует смещение

от положения равновесия. Это соответствует линейной зависимости, показан­

ной в ур. (В.7), согласующейся с изменением плотности ионов δρ𝑏
ρ𝑏

= δ𝑛
𝑛 = −∇𝑑,

и может быть суммировано следующим образом:

δρ𝑏 = −𝑒𝑍δ𝑛 = −𝑒𝑍∇𝑑, (Г.1)

где Z — валентность иона. Согласно [128], только продольная мода вызывает

изменения плотности, необходимые для модификации кулоновского взаимодей­

ствия между электронами и ионным фоном. Следовательно, взаимодействие

электронов с фоном при деформации может быть описано следующим гамиль­

тонианом в терминах полевых операторов:

̂︀𝐻𝑒𝑙−𝑏 =

∫︁
𝑑3𝑥𝑑3𝑥′

̂︀ρ𝑒𝑙(𝑥)δ̂︀ρ𝑏(𝑥′)
| 𝑥− 𝑥′ | . (Г.2)

Оператор электронной плотности определяется как ̂︀ρ𝑒𝑙 = 𝑒̂︀𝑛𝑏(𝑥), а опе­

ратор плотности числа частиц — как ̂︀𝑛𝑏(𝑥) = ψ†(𝑥)ψ(𝑥), где ψ†(𝑥) =

𝑉 −1/2
∑︀

𝑘,λ 𝑒
−𝑖𝑘𝑥𝑆λ𝑎

†
𝑘. Здесь V — объем, а Sλ — две спиновые функции для

спин вверх 𝑆↑ =

[︃
1

0

]︃
и спин вниз 𝑆↓ =

[︃
0

1

]︃
. Изменение плотности ионов опре­

деляется как δ̂︀ρ𝑏 = −𝑒𝑍δ̂︀𝑛𝑏 = −𝑒𝑍∇̂︀𝑑, а векторное поле смещения равно [128]:
̂︀𝑑(𝑥) = −𝑖(𝑀𝑛𝑏)

−1/2
∑︀

𝑞

(︀ ℏ
2ω

)︀1/2 𝑞
𝑞

[︀
𝑏𝑞𝑒

𝑖𝑞𝑥 − 𝑏†𝑞𝑒
−𝑖𝑞𝑥

]︀
θ(ω𝐷 −ω𝑞)

. (Г.3)

Поскольку кулоновское взаимодействие между электронами и ионным фоном

может изменяться только за счет изменений плотности, вызванных продоль­

ными модами, мы рассматриваем низкочастотное ионное движение ω = 𝑐𝑙𝑞,
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где 𝑐𝑙 — продольная скорость звука. Следовательно, уравнение (Г.2) принима­

ет следующий вид:

̂︀𝐻𝑒𝑙−𝑏 =
−𝑍𝑒2

𝑉 𝑐𝑙

(︁
1

𝑀𝑛𝑏

)︁1/2∑︀
𝑘,𝑞,λ

(︁
ℏω𝑞

2𝑉

)︁1/2

𝑎†𝑘,λ𝑎𝑘,λθ(ω𝐷 −ω𝑞)[︁
𝑏𝑞
∫︀
𝑑3𝑥𝑑3𝑥′ 𝑒

𝑖𝑘𝑥𝑒𝑖𝑞𝑥𝑒−𝑖𝑘𝑥

|𝑥−𝑥′|

+𝑏†𝑞
∫︀
𝑑3𝑥𝑑3𝑥′ 𝑒

𝑖𝑘𝑥𝑒−𝑖𝑞𝑥𝑒−𝑖𝑘𝑥

|𝑥−𝑥′|

]︁ . (Г.4)

Подставив 𝑥 − 𝑥′ → 𝑟 и помня, что
∫︀
𝑑3𝑥𝑒𝑖(𝑘2−𝑘1)𝑥 = 𝑉 δ𝑘1,𝑘2, получаем:

̂︀𝐻𝑒𝑙−𝑏 =
𝑍𝑒2

𝑉 𝑐𝑙

(︁
1

𝑀𝑛𝑏

)︁1/2∑︀
𝑘,𝑞,λ

(︁
ℏω𝑞

2𝑉

)︁1/2

θ(ω𝐷 −ω𝑞)[︁
𝑎†𝑘+𝑞,λ𝑎𝑘,λ𝑏𝑞

∫︀
𝑑3𝑟 𝑒

−𝑖𝑞𝑟

𝑟

+𝑎†𝑘,λ𝑎𝑘+𝑞,λ𝑏
†
𝑞

∫︀
𝑑3𝑟 𝑒

𝑖𝑞𝑟

𝑟

]︁ . (Г.5)

После учета эффекта экранировки, т.е.

̂︀𝐻𝑒𝑙−𝑏 =

∫︁
𝑑3𝑥𝑑3𝑥′

̂︀ρ𝑒𝑙(𝑥)δ̂︀ρ𝑏(𝑥′)𝑒−|𝑥−𝑥′|ζ

| 𝑥− 𝑥′ |
(Г.6)

и, решив уравнение
∫︀
𝑑3𝑟 𝑒

−(𝑖𝑞−ζ)𝑟

𝑟 = 4π
𝑞2+ζ2 ,

получаем

̂︀𝐻𝑒𝑙−𝑏 =
𝑍𝑒2

𝑐𝑙

(︁
1

𝑀𝑛𝑏

)︁1/2∑︀
𝑘,𝑞,λ

(︁
ℏω𝑞

2𝑉

)︁1/2
4π

𝑞2+ζ2θ(ω𝐷 −ω𝑞)[︁
𝑎†𝑘+𝑞,λ𝑎𝑘,λ𝑏𝑞 + 𝑎†𝑘,λ𝑎𝑘+𝑞,λ𝑏

†
𝑞

]︁ . (Г.7)

Вклад вектора ВЗП на ̂︀𝐻𝑒𝑙−𝑏 можно оценить, подставив 𝑞 → 𝑄CDW в ур. (Г.7).

Это означает, что мы рассматриваем вклад взаимодействия одного электрона

с положительно заряженным ионом при векторе ВЗП 𝑄CDW. Следовательно,

гамильтониан электрон-фононного взаимодействия ̂︀𝐻𝑒𝑙−𝑏 принимает вид

̂︀𝐻𝑒𝑙−𝑏 =
𝑍𝑒2

𝑐𝑙

(︁
1

𝑀𝑛𝑏

)︁1/2∑︀
𝑘,𝑄𝐶𝐷𝑊 ,λ

(︁
ℏω𝑄𝐶𝐷𝑊

2𝑉

)︁1/2
4π

𝑄2
𝐶𝐷𝑊+ζ2

θ(ω𝐷 −ω𝑄𝐶𝐷𝑊
)
[︁
𝑎†𝑘+𝑄𝐶𝐷𝑊 ,λ𝑎𝑘,λ𝑏𝑄𝐶𝐷𝑊

+𝑎†𝑘,λ𝑎𝑘+𝑄𝐶𝐷𝑊 ,λ𝑏
†
𝑄𝐶𝐷𝑊

]︁ . (Г.8)

Это приводит к следующему кулоновскому взаимодействию
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U𝑒𝑙−𝑏 =
𝑍𝑒2

2

(︂
ℏ𝑄2

𝐶𝐷𝑊

𝑀𝑛𝑏𝑉
√

β
𝑀 sin(𝑄𝐶𝐷𝑊𝑎

2 )

)︂1/2
4π

𝑄2
𝐶𝐷𝑊+ζ2

U𝑒𝑙−𝑏 =
𝐾4π𝑒2

𝑄2
𝐶𝐷𝑊+ζ2

. (Г.9)

Здесь постоянную Гука β можно оценить, используя формулу 𝑐𝑙 =
√︀
β𝑎/𝑀 ,

где продольная скорость звука RTe3 равна 𝑐𝑙 = 2800 м/с [129]. Следовательно,

𝐾 ≈ 0.0133 при фиксации Z = 2.

После включения вклада из ур. (Г.9) в ур. (2.5) мы получаем следующее об­

щее соотношение

(𝑈𝑒𝑙−𝑒𝑙 + 𝑈𝑒𝑙−𝑏)χ = 1. (Г.10)
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Приложение Д

Квантование изображения

Цифровая обработка изображений, или просто обработка изображений, — это

термин, обычно обозначающий совокупность методов, используемых для улуч­

шения изображений и извлечения значимой информации. Данные методы,

находят успешное применение в различных областях, таких как астрономия,

биология и ядерная медицина [130]. Эти методы включают в себя снижение

шума, сжатие изображений и извлечение признаков, таких как идентификация

краев, контуров, ключевых точек (углов, соединений) и областей, характеризу­

ющихся определенными цветами или текстурами. Каждая операция обработки

изображения может рассматриваться как операция над матрицей изображения.

Учитывая, что цифровое изображение может быть представлено матрица­

ми [130], целесообразно рассмотреть, как операции над элементами матрицы

влияют на соответствующее изображение. Например, если мы рассматриваем

бинарное (болическое) изображение A как матрицу A = (𝑎𝑖,𝑗), то изображение B

соответствует транспонированной матрице A, выраженной как B = (𝑏𝑖,𝑗) = (𝑎𝑗,𝑖)

= A𝑇 . Таким образом, отражение относительно линии x = y, показанное на рис.

Д.1, представляет собой не что иное, как умножение бинарного изображения

размером 2 Ö 2 на матрицу

[︃
0 1

1 0

]︃
.

Рисунок Д.1 — Отражение бинарного изображения размером 2𝑥2.
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В данном случае числа определяют цвет каждого пикселя: 0 обозначает черный,

а 1 — белый. Однако известно, что цифровое изображение может содержать

области с различной интенсивностью серого; такие изображения называются

изображениями в оттенках серого и могут быть представлены матрицами. Каж­

дый элемент матрицы определяет интенсивность соответствующего пикселя.

Для удобства большинство современных цифровых файлов используют целые

числа от 0 до 255, что дает в общей сложности 256 = 28 различных уровней

серого. На рис. Д.2 показан пример этих двух типов изображений.

а) б)

Рисунок Д.2 — Обложка книги "No Ordinary Genius: The Illustrated Richard

Feynman"[131]. (𝑎) Изображение в оттенках серого. (𝑏) Двоичное изображение.

Цифровое изображение можно определить как двумерную функцию, обозна­

чаемую как 𝑓(𝑥,𝑦), где 𝑥 и 𝑦 представляют пространственные координаты

изображения, а дискретное значение 𝑓(𝑥,𝑦) в этих координатах соответствует

значению интенсивности в этой точке. Процесс дискретизации пространства

изображения, известный как квантование [132], включает отображение этих

уровней интенсивности на конечный набор дискретных значений [132]. В

изображениях в оттенках серого квантование присваивает уровни интенсив­

ности определенному числу оттенков, часто определяемому числом битов. В

частности, изображение с 2𝑘 уровнями серого обычно называют k-битным

изображением. Например, изображение, способное отображать 256 различных

уровней серого, называется 8-битным изображением [130].

В двумерном пространстве пиксель 𝑝, расположенный в заданных координатах

(𝑥, 𝑦), имеет два горизонтальных и два вертикальных соседей со следующими
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координатами: (𝑥+1, 𝑦), (𝑥-1, 𝑦), (𝑥, 𝑦+1), (𝑥, 𝑦-1). Этот набор пикселей состав­

ляет 4-соседей 𝑝, обычно обозначаемых как N4(𝑝). С другой стороны, четыре

диагональных соседа, обозначаемые как N𝐷(𝑝), находятся в координатах: (𝑥+1,

𝑦+1), (𝑥+1, 𝑦-1), (𝑥-1, 𝑦+1), (𝑥-1, 𝑦-1). Объединение этих диагональных сосе­

дей с 4-соседями дает 8-соседей 𝑝, обозначаемых как N8(𝑝). Важно отметить,

что некоторые точки внутри N8(𝑝) могут выходить за пределы границ изоб­

ражения, если (𝑥, 𝑦) расположены вдоль границы изображения. В качестве

иллюстрации рассмотрим пиксель 𝑝 = 1, расположенный в центре следующих

бинарных изображений размером 3×3:

(𝑎)

0 0 0

0 𝑝 0

0 0 0

(𝑏)

0 𝑝 𝑝

0 𝑝 0

0 0 𝑝

В данном случае пиксель 𝑝 принадлежит N8(𝑝), но только центральный пик­

сель 𝑝 в (b) связан с другими пикселями 𝑝, поскольку они имеют одинаковое

значение.

Координаты пикселей играют решающую роль в таких понятиях, как смеж­

ность, связность, регионы и границы [130].
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Приложение Е

Фильтрация

Фильтрация — важный термин в обработке изображений, обозначающий приня­

тие (пропускание) или отбрасывание определённых частотных составляющих.

Фильтр или маска, удаляющая низкие частоты ниже определённого значения

ω, называется фильтром верхних частот. Большая часть фонового шума на­

ходится на низких частотах, поэтому фильтр верхних частот может очистить

сигнал. Если фильтр отбрасывает высокие частоты, он называется фильтром

нижних частот. Фильтр нижних частот можно использовать для сглажива­

ния цифрового изображения, поскольку он отбрасывает высокочастотный шум.

Фильтр, который отсекает как высокие, так и низкие частоты, называется

полосовым фильтром. Фильтрация изображений — это процесс модификации

пикселей изображения на основе некоторой функции локальной окрестности

пикселя (операция соседства). Фильтрация изображений используется для уда­

ления шума, повышения контрастности или выделения контуров изображения,

что показано на рис.Е.1.

Рисунок Е.1 — Действие фильтра на изображение. Этот процесс представляет

собой процесс обработки, направленный на решение различных задач, включая

подавление шума, повышение контрастности и выделение контуров.

В обработке изображений фильтрация является важнейшим методом, кото­

рый включает в себя избирательное принятие или отбрасывание определенных

частотных составляющих. Фильтр верхних частот, также известный как мас­

ка [130], устраняет частоты ниже определенного значения ω, эффективно

уменьшая фоновый шум, часто встречающийся на низких частотах. Напротив,

фильтр нижних частот ослабляет высокие частоты и может использоваться для



89

сглаживания цифровых изображений путем удаления высокочастотного шума.

Полосовой фильтр, с другой стороны, избирательно удаляет как высокие, так

и низкие частоты. Фильтрация изображений изменяет значения пикселей на

основе функции, применяемой к локальной окрестности каждого пикселя. В

результате после применения фильтра получается новое выходное изображе­

ние, как показано на рис. Е.1.

Мы можем интуитивно определить, какой классический метод позволяет изме­

рить вклад заданной частоты в произвольный сигнал. Для сигнала 𝐹 : 𝑅 → 𝑅

преобразование Фурье F[𝐹 ] сигнала 𝐹 определяется следующим образом:

F(ω) = 𝐹 (ω) =

∫︁ ∞

−∞
𝐹 (𝑡)𝑒−𝑖𝑡ω 𝑑𝑡. (Е.1)

Поскольку F — линейный оператор, действующий на 𝐹 (F[𝐹 ]), его обратный

оператор F−1 принимает следующий вид:

𝐹 (𝑡) =

∫︁ ∞

−∞
𝐹𝑒𝑖𝑡ω 𝑑ω. (Е.2)

Преобразование Фурье служит инструментом для идентификации частот, при­

сутствующих в заданном сигнале 𝐹 . В частности, ядро 𝑒−𝑖𝑡ω представляет собой

периодический сигнал, характеризующийся частотой ω. Следовательно, моду­

ляция 𝐹 (𝑡)𝑒−𝑖𝑡ω чувствительна к значениям частоты ω в сигнале 𝐹 , которые

совпадают с частотами ядра 𝑒−𝑖𝑡ω. Интеграл в уравнении (Е.1) количествен­

но определяет меру присутствия частоты ω в сигнале 𝐹 по всей его области

определения. Таким образом, преобразование Фурье может быть использовано

для обработки или удаления компонентов цифрового изображения. Рассмотрим

изображение в оттенках серого с размерами 500×400 пикселей, где значение

каждого пикселя варьируется от 0 до 255, что соответствует градиенту от черно­

го к белому. Это изображение можно представить как функцию f, определенную

в области 0 ⩽ x < 500, 0 ⩽ y < 400, со значениями функции от 0 до 255. При­

менение преобразования Фурье к 𝐹 дает функцию 𝐹 (𝑘𝑥, 𝑘𝑦).

𝐹 (𝑘𝑥,𝑘𝑦) =

∫︁ ∞

−∞

∫︁ ∞

−∞
𝐹 (𝑥,𝑦)𝑒−2π𝑖(𝑘𝑥𝑥+𝑘𝑦𝑦) 𝑑𝑥 𝑑𝑦. (Е.3)

Здесь 𝑘𝑥 и 𝑘𝑦 представляют собой частоты повторения волны вдоль направ­

лений 𝑥 и 𝑦 соответственно. Как отмечалось ранее, фильтрация изображений

основана на операциях с окрестностями. Окрестность точки (𝑥, 𝑦) на изобра­

жении 𝐹 может быть задана с помощью квадратной/прямоугольной области,
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центрированной в этой точке; эта квадратная/прямоугольная область называет­

ся маской или фильтром. Значения внутри подобласти фильтра обозначаются

как коэффициенты фильтра 𝑤.

Рисунок Е.2 — Фильтрация изображений. Механика линейной пространствен­

ной фильтрации с использованием фильтрующей маски размером 3х3.

Обратите внимание, что центральный коэффициент 𝑤(0, 0) фильтра совпадает

с пикселем в точке (𝑥, 𝑦). Метод фильтрации считается линейным, если ре­

зультирующий выход представляет собой взвешенную сумму входных пикселей

(операция, выполняемая над пикселями изображения, является линейной). Ме­

тоды, не удовлетворяющие этому свойству, называются нелинейными. Таким

образом, линейная пространственная фильтрация изображения с размерами

M×N с использованием фильтра размером m×n может быть выражена сле­

дующим образом:

𝑔(𝑥,𝑦) =
𝑎∑︁

𝑥′=−𝑎

𝑏∑︁
𝑦′=−𝑏

𝑤𝑥′,𝑦′𝐹 (𝑥− 𝑥′, 𝑦 − 𝑦′). (Е.4)

Для удобства m = 2a + 1, n = 2b + 1 фиксированы таким образом, чтобы мы по­

лучали только фильтры нечетного размера, где a и b — положительные целые
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числа. К распространенным методам фильтрации изображений относятся: сгла­

живающие фильтры, фильтры повышения резкости, нерезкое маскирование и

фильтры с высоким коэффициентом усиления, медианные фильтры [133].
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Приложение Ж

Сегментация

а) б)

в) г)

Рисунок Ж.1 — Сегментация изображения для обнаружения глаз: (𝑎) исходное

изображение; (𝑏) полутоновое изображение; (𝑐) результат обнаружения границ;

(𝑑) итоговое изображение.

Сегментация изображений — это метод, используемый для разложения изоб­

ражения на значимые области; то есть цель сегментации изображений —

идентифицировать области, представляющие объекты или значимые части

объектов. Методы сегментации изображений обычно ищут объекты, которые де­

монстрируют некоторую степень однородности или контраста с объектами на их

границах [134]. Это важный шаг в углубленном анализе изображений и в послед­

ние годы стал мощным инструментом в клинических приложениях [135; 136].
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Как показано на рис. Ж.1, сегментация изображений разлагает изображение

на области интереса. Распространенные подходы к сегментации изображений

включают: пороговую обработку, методы сегментации на основе областей, сег­

ментацию на основе обнаружения границ и деформируемые модели [133].
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