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Рассчитаны полные комплексы фундаментальных оптических функций монокристаллов и поликристал-
лических пленок фуллерита (C60) на основе известных спектров отражения, а также мнимой и реальной
частей диэлектрической проницаемости. Интегральые спектры диэлектрической проницаемости разложены
на элементарные компоненты. Определены три основных параметра каждой компоненты (энергия максимума
и полуширина, сила осциллятора). Обсуждается природа этих компонент диэлектрической проницаемости на
основе известрых теоретических расчетов зон фуллерита.

1. Хорошо известны две модификации углерода: алмаз
и графит. Их свойства изучены во многих работах [1].
В последние годы наблюдается настоящий поток публи-
каций, посвященных третьей, необычной, модификации:
фуллериту [2,3]. Наиболее распространенным среди
них является фуллерит C60: элементарная ячейка куби-
ческой гранецентрированной решетки содержит четыре
формульные единицы. Для него уже установлен ряд
свойств, представляющих большой научный и практи-
ческий интерес, в том числе наличие повышенной тем-
пературы сверхпроводимости в интеркалированном фул-
лерите (Tk ≈ 30 K). Поэтому фундаментальное значение
приобретают исследования электронной структуры C60 в
широкой области энергии собственного поглощения.

Общепринято, что наиболее полная информация по
этой проблеме содержится в обширном комплексе опти-
ческих функций [4]. Среди них часто выделяют реальную
ε1 и мнимую ε2 части диэлектрической проницаемости,
а также коэффициент отражения R. Это обусловлено в
первую очередь тем, что их спектры могут быть экспе-
риментально измерены в наиболее широком интервале
энергии по сравнению со многими другими функция-
ми (коэффициент поглощения, показатель преломления
и др.). Энергии максимумов спектров R и ε2 обычно
принимают за энергии собственных междузонных или
экситонных переходов. Их конкретную природу опреде-
ляют после сопоставления опыта и теории [4,5].

Однако все измеряемые спектры дают интегральную
кривую как сумму всех переходов. Принципиально важ-
но, что из-за сильного перекрытия многие из них мо-
гут структурно не наблюдаться [1,4,6]. Поэтому одна
из фундаментальных задач любой спектроскопии состо-
ит в разделении измеряемой спектральной кривой на
элементарные компоненты и определении их основных
параметров: энергии максимума Ei и полуширины Hi , ве-
роятности перехода fi . Нами освоен однозначный метод
решения этой задачи с помощью диаграмм Арганда без
подгоночных параметров. Однако при этом необходим
одновременный учет спектров ε2 и ε1.

2. Нами рассчитаны полные комплексы фундамен-
тальных оптических функций, разложены интегральные
спектры ε2, ε1 на компоненты и определены параметры
компонент (Ei , Hi , fi) монокристаллов и поликристал-
лических пленок C60. Расчеты выполнены по известным
методикам [1,4,6] на основе экспериментальных спектров
R в области 1−35 eV [7]; ε2, ε1 в области 1.5−5 eV [8]
для монокристаллов; ε2, ε1 в областях 1.5−5 eV [9];
1.5−9.5 eV [10]; 1.5−7 eV [11] для пленок. В работе пред-
ставлены только результаты разложений интегральных
спектров ε2 и ε1 на компоненты.

Всего установлены двадцать две компоненты спектра
ε2 в области 2−10 eV вместо четырех максимумов ин-
тегральной кривой. На рисунке показаны значения сил
осцилляторов fi этих компонент вертикальными отрез-
ками; цифрами обозначены их номера по порядку. Не-
смотря на использование интегральных кривых пяти раз-
личных работ, положения максимумов компонент опре-
делены с высокой точностью (±0.01 и ±(0.01−0.04) eV
для самых интенсивных и остальных полос).

Известны две попытки воспроизведения (но не разло-
жения!) интегральных кривых ε2 пленок C60 при помо-
щи шестнадцати и десяти лоренцевских осцилляторов
с использованием тридцати восьми [10] и сорока [12]
подгоночных параметров. Применение гигантского ко-
личества подгоночных параметров лишний раз подчер-
кивает сомнительность таких операций воспроизведения
интегральной кривой произвольным набором компонент.

Анализ особенностей разложения спектров ε2 и ε1

фуллерита беспараметрическим методом диаграмм Ар-
ганда и воспроизведения спектра ε2 с помощью громад-
ного количества подгоночных параметров убедительно
свидетельствует в пользу первого метода. Конечно, этот
беспараметрический метод разделения спектров ε2 и ε1

на элементарные компоненты еще недостаточно совер-
шенен и является ”нулевым” приближением более совер-
шенного решения этой задачи. Следует подчеркнуть, что
в общепринятом приближении представления интеграль-
ной диэлектрической проницаемости как суммы вкладов
отдельных лоренцевских осцилляторов метод диаграмм
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Схема зависимости сил осцилляторов fi 22 компонент ε2 фуллерита C60 от их энергии.

Арганда позволяет однозначно разложить интегральные
спектры ε2, ε1 на минимальный набор полос. В каждой
полосе суммированы переходы с близкими энергиями,
но не обязательно близкой природы. Поэтому на основе
теоретических моделей о возможной тонкой структуре
полос они могут быть дополнительно разложены на
несколько компонент каждая.

3. Электронная структура и оптические спектры мо-
лекулярного кристалла C60 рассчитаны во многих ра-
ботах [3]. Спектры поглощения сравнительно мало
меняются в ряду свободная молекула–C60 в растворе–
кристалл. Поэтому заранее принимается, что, по крайней
мере, интенсивные полосы обусловлены экситонами ма-
лого радиуса типа френкелевских, обычно характерными
для молекулярных кристаллов. Электронная структура
фуллерита C60 упрощенно рассчитана в приближении
молекулярных термов hu, hg, gu, gg, tu и зон; среди всех
зон выделяют три верхние валентные V1, V2, V3 и три
нижние зоны проводимости C1, C2, C3 [3]. На осно-
ве этих расчетов можно предположить общую модель
природы установленных нами 22 компонент ε2 фулле-
рита C60. В модели зон они обусловлены переходами
hu → t1g(V1 → C2) для № 1–3; hg, gg → t1u(V2 → C1)
для № 4–8; hu → hg(V1 → C3) для № 9–12;
hg, gg→ t2u(V2 → C2) для № 13–15; gu, t2u→ hg(V3 → C3

для № 16–19; V1 → C4,C5 и V2 → C3,C4 для № 20–22.
В простейшем приближении все занятые (свободные)
термы пятикратно (трехкратно) вырождены. Благодаря
различным возмущениям в реальных кристаллах это
вырождение снимается. Термы расщепляются, а зоны
имеют весьма сложное тонкое строение каждая. Это
дает общее удовлетворительное объяснение достаточ-
но сложной структуры установленного нами спектра
компонент переходов фуллерита. Аналочиную общую
схему природы компонент спектра ε2 можно предложить
и в модели экситонов малого радиуса. Фуллерит C60

является молекулярным кристаллом с весьма плоскими
зонами. Поэтому вероятно, что установленные нами

компоненты ε2 обусловлены экситонами малого радиу-
са. Можно надеяться, что использование установленной
нами новой информации о наиболее полном составе
компонент переходов и их параметрах (Ei , Hi , fi) в ши-
рокой области энергии фундаментального поглощения
(1.5−35 eV) поможет разработать существенно более
точные и полные модели электронной структуры фул-
лерита и родственных ему материалов.

Авторы благодарны за оттиски работ W.E. Pickett,
Y. Iwasa, M.K. Kelly, G. Guizzetti и H. Kataura.
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