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  چکیده

را با محاسبات ابتدا به ساکن بر  X=Bi, Sb)(UX2فرومغناطیس پاددر این مقاله خواص الکترونی ترکیبات 

هاي موضعی ربیتال اي علاوههیافته ب استفاده از روش امواج تخت بهبود تابعی چگالی باي  نظریهيپایه

APW+lo) (هاي همبستگی از تقریب - جمله پتانسیل تبادلیي براي محاسبه. ایمبررسی کردهLDA ،GGA ،

LDA+U ،GGA+Uهاي همبسته  انرژي تبادلی دقیق الکترونروشچنین   و هم(EECE) ایماده کردهاستف .

و با مقدار تجربی ي اورانیم محاسبه در مکان هسته UX2 براي ترکیبات (EFG)هاي میدان الکتریکی گرادیان

 USb2 میدان الکتریکی هاي تر از گرادیان کوچک UBi2 میدان الکتریکی براي بلور هاي گرادیان. اندقایسه شدهم

براي دست آمده ه ب ادیرمق. باشدن دو بلور می مغناطیسی متفاوت ایت اصلی آن ساختارل که عاست

هاي دیگر همخوانی  نسبت به روشEECEبا استفاده از روش  UBi2 بلور هاي میدان الکتریکی در گرادیان

  . مقادیر تجربی دارندبهتري با

  

  UBi2 ،USb2 تابعی چگالی، گرادیان میدان الکتریکی، ي نظریه :هاي کلیديواژه

  

  قدمهم

خواص f5هاي انیدي به خاطر رفتار الکترونترکیبات آکت

توان گونه که نمیهمان. دهندجالبی را از خود نشان می

 معینی ارایه کرد، وها مقادیر ثابت براي شعاع اتمی، اتم

هاي بلوري  نیز به محیطf5هاي جایگزیدگی الکترون

 .]1[ دنکبستگی دارد و از بلوري به بلور دیگر تغییر می

  آنهاي جایگزیدگی الکترون میزانبلور به کخواص ی

اختلاف یک آکتانید با مواد دیگر این  .]2[ بستگی دارد

توانند می مواد گونهدر این f5هاي است که الکترون

داشته هاي سیار و جایگزیدهاي بین حالتگانهخاصیت دو

هاي توانند خاصیتی بین الکترونمیf5هاي الکترون. باشند

f4هاي الکترون  ولانتانیدهاd3براي .داشته باشند  فلزات 

 هابعضی وقتf5هاي بیعت الکترونروشن شدن ط

  .]3[دهند  را انجام میdHVA  وSdHهاي آزمایش

  

*
  sjalali@sci.ui.ac.ir: ه مسئولنویسند

  ارشد  دانشجوي کارشناسی-1

  استادیار -2

ها نیز   آنينیدها رادیواکتیو هستند و تهیهاتکآتر  بیش

 روي ترکیبات ،تر کارهاي تجربی بیش. باشد مشکل می

 نسبت به سایر آکتانیدها متمرکز  آنم و آلیاژهايواورانی

م فلزي پارامغناطیس است و در دماي و اورانی.]4[ است

 اما این اتم هرگاه با عناصر .پایین نظم مغناطیسی ندارد

شود نظم مغناطیسی از خود  ترکیب میVI و Vگروه 

,X=Bi) ترکیبات. ]3[دهد نشان می Sb) UX2  داراي

 P4/nmmبا گروه فضایی  Cu2Sbساختار تتراگونال از نوع 

7 یا
4hDبالا دماي نیل این ترکیبات نسبتاً. ]6  و5[  هستند 

فرومغناطیس ساختار پاد. ]6[ و در حدود دماي اتاق است

 پراکندگی نوترونی مشخص ي این ترکیبات به وسیله

شامل  UBi2فرومغناطیس ساختار پاد. ]5[ شود می

 cاست که در امتداد محور اورانیوم صفحات فرومغناطیس 

 .اند قرار گرفته↑↓فرومغناطیس به صورت در یک نظم پاد

نیاز به ساختن  UBi2 سازي بلوردر نتیجه براي شبیه

  توان با باشد، زیرا یاخته مغناطیسی آن را میابرسلول نمی
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 و حضور دو اتم ↑↓ فرومغناطیسیپاده توجه به نظم ساد

ور به راحتی با استفاده از اورانیوم در یاخته واحد این بل

طور که همان). الف -1شکل ( شیمیایی تشکیل دادیاخته

یک  USb2بلور در داده شده است  نشان) ب-1(در شکل 

 c در امتداد محور ↑↓↓↑نظم پادفرومغناطیس به صورت 

نتیجه در این ترکیب یاخته مغناطیسی  در ،]7[وجود دارد 

کشیده  cدو برابر یاخته شیمیایی در امتداد محور اندازه به 

جرم سیکلوترونی بزرگ این ترکیبات از سهم .  استشده

از f5هاي گیرد، زیرا الکترونت مینشأf5هاي الکترون

 .]3[ کنندمی شرکت نیزنوع ظرفیت هستند و در رسانش 

اورانیوم دارند دقیقاً به ترکیبات  که مختلفی هايویژگی

چنین پیوند  هم  وUهاي ي بین اتمثابت شبکه، فاصله

هاي ظرفیت مربوط با سایر الکترونf5هاي الکترون

ها در یک هاي بررسی اتمیکی از ابزارها و روش .شود می

 هسته -ساختار بلوري از لحاظ انواع برهمکنش الکترون

. باشد می(EFG)لکتریکی هاي میدان ا بررسی گرادیان

 با مستقیماًتوان نمیهاي میدان الکتریکی را گرادیان

توان گیري کرد، اما میهاي تجربی اندازهاستفاده از روش

دستههاي محاسباتی ب  با استفاده از روشها را مستقیماً آن

شود کمیتی که در ابتدا به صورت تجربی محاسبه می. آورد

اي قطبی هستهبرهمکنش چار 2
zze QV،که در آن   است

e , Q وzzV ،قطبی ارگشتاور چ به ترتیب بار الکترون

 از آن. باشند میEFG اصلی موازي با يلفهمؤهسته و 

اي یا شکافتگی قطبی هسته چارجایی که برهمکنش

ن گشتاور اي ناشی از برهمکنش بیقطبی هستهارچ

اي است مقدار آن براي تعیین بی الکتریکی و هستهقطارچ

 fهاي دستگاهقطبی الکتریکی در ع گشتاور چارتوزی

مورد  هايالکترونی و تعیین تقارن موضعی حول اتم

دست آوردن نتایج بهتر هبراي ب. ]9[باشد  بررسی مفید می

 دارند d و fهاي هاي همبسته قوي که الکترون در دستگاه

 ]GGA+U ]10  وLDA+Uهاي ست از تقریببهتر ا

ها ممکن  تقریب اینگرچه با استفاده از. شوداستفاده 

 ها آندست آوریم ولی براي استفاده از هاست نتایج خوبی ب

 )Ueff=U-jها  یا معادل آن (j و U ي ورودهايبه پارامتر

 یک کمیت فیزیکی است Ueffاز آنجا که . نیاز داریم

 و از طرفی در نظر گرفتآنتوان هر مقداري را براي  نمی

هزینه و ز پر به صورت تجربی و محاسباتی نیJ و Uعیین ت

 براي بررسی ترکیبات همبسته  در نتیجه.گیر استوقت

براي  هاي همبستهقوي از توابع تبادلی دقیق الکترون

  و11[ ایم همبستگی استفاده کردهـتبادلی  انرژييمحاسبه

12[.  

  

، UBi2) ، الفUX2 ساختار مغناطیسی ترکیبات -1شکل 

  ]8[ تاس شده  ترسیمxcrysden با استفاده از. USb2) ب

مکان  هاي میدان الکتریکی را دردر این مقاله گرادیان

و ها را با مقادیر تجربی   و آن محاسبههسته اورانیوم

چنین با بررسی  هم. ایممقایسه کردهمحاسباتی دیگران 

 USb2و  UBi2ها براي ترکیبات نمودار چگالی حالت

مورد بررسی قرار خواص الکترونی این ترکیبات را 

  .دهیم می

  

  ات محاسباتجزیی

 و از روش ]WIEN2k ]13افزار ن مقاله از نرمما در ای

 موضعی يهاربیتالا يعلاوهه بامواج تخت بهبود یافته

 تابعی چگالی ياین برنامه بر نظریه. ایماستفاده کرده

(DFT) ]14[ شم -وهناستوار است و به حل معادلات ک 

 همبستگی - انرژي تبادلیيبراي محاسبه. ]15[ پردازدمی

 ،LDA هاي شم از تقریب-وهنموجود در معادلات ک

GGA ]1617  و[، LDA+U، GGA+Uچنین از   و هم

 براي استفاده از .شده است استفاده EECEروش 

از دو مقدار محاسباتی  GGA+Uو  LDA+U هاي روش

)Ry 13/0 (]18[  و تجربی)Ry29/0 (]19[  براي پارامتر
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مقادیر تجربی . شده است استفاده )Ueff=U-J(موثر هابارد

Uو J   به ترتیبeV5/4 و eV51/0 نتیجه  باشند، درمی

 ].19[است  Ry29/0 یا eV99/3با   برابرUeff مقدار

تصحیح   از روشLDA+Uچنین براي اعمال تقریب  هم

آلفا که . ]10[ استاستفاده شده ) SIC(خود برهمکنش 

پارامتري است که سهم  ،مقداري بین صفر و یک دارد

 GGA یا LDA فوك و تبادلی -هاي تبادلی هارتري يانرژ

 در. کندترازهاي همبسته را در انرژي کل مشخص می

 سهم ،تر باشدهر چه آلفا به یک نزدیکترازهاي همبسته 

تر از سهم  انرژي کل بیشدر  فوك -انرژي تبادلی هارتري

 تمام سهم انرژي α=1  در.دشو میLDAانرژي تبادلی 

 فوك حاصل -مبسته از انرژي هارتريتبادلی ترازهاي ه

 تا جایی که محاسبات 1/0این پارامتر را از مقدار . شودمی

با دقت مناسبی همگرا شوند و از طرفی به مقادیر تجربی 

با  .ایم گرادیان میدان الکتریکی نزدیک شویم، افزایش داده

تین،  -در نظر گرفتن شرط عدم همپوشانی کرات موفین

 تین را براي اورانیوم در ترکیبات -فینهاي کرات موشعاع

UBi2 و USb2 برابر با a.u. 8/2ها را براي   و آنBi و Sb 

با . ایم در نظر گرفتهa.u. 6/2  وa.u. 4/2 به ترتیب برابر

  و505هایی متناظر با  -k  ،kبر حسب انرژي رسم نمودار 

 UBi2 نقطه خاص را به ترتیب براي 21 و 45 شامل 320

 جداسازي را ژيانر. ]20[ ایم نظر گرفتهدر USb2و 

Ry00/6-ها را تا زیر  و نیروي بین اتمmRy/bohr00/1 

  .ایمکمینه کرده

  

  نتایج

  هاي میدان الکتریکیگرادیان. 1

 میدان الکتریکی یک تانسور متقارن مرتبه دو با رد گرادیان

 معیاري از این کمیت. باشدصفر و پنج مولفه مستقل می

میزان انحراف ابر الکترونی اطراف هسته از حالت تقارن 

 متقارنی در ها در حالت آزاد ابر الکترونیاتم. استکروي 

اطراف هسته دارند ولی هنگامی که در ترکیب قرار 

گیرند ی که در آن قرار میگیرند بسته به نوع ترکیب می

. داشته باشند متقارن یا غیرمتقارن ممکن است ابر الکترونی

الکترونی متقارنی تم اورانیوم در بعضی ترکیبات ابر امثلاً

نیوم در این هاي میدان الکتریکی اورادارد و گرادیان

گرادیان شود و در بعضی ترکیبات دیگر ترکیبات صفر می

  .شودصفر میغیرمیدان الکتریکی براي اتم اورانیوم 

 مقدارگرادیان میدان الکتریکی با استفاده از -1جدول 

V/m2(هاي مختلف توابع هیبرید براي 
10

21(  

  بلور   نوع تقریب  1/0  2/0  3/0

05/2  91/2  60/3  LDAFock

90/262/321/4B3PW91

71/281/212/4WCFock

21/350/312/4PBESol  

81/230/311/4PBEFock

3/6  Other Cal. 
GGA[24]  

20/0  Exp [9]  

UBi2  

2/10  7/12  1/12  LDAFock

-  08/12  8/11  B3PW91

8/11  6/12  6/11  WCFock

00/1  8/12  6/11  PBESol

9/11  8/12  7/11  PBEFock

09/9  Other Cal. 
GGA[21]

416  Exp [9]  

USb2  

  

و  UBi2 میــدان الکتریکــی بــراي ترکیبــات هــايگرادیـان 

USb2    بـه   توسط تسوتـسی و همکـارانش        2004در سال

نمـایی موسـبائر   مستقیم با استفاده از روش طیـف     طور غیر 

V/m2ها مقـادیر     آن. ]9[گیري شد    اندازه
10

21×)20/0( 

V/m2 و
10

21×)416 ( هـاي   ترتیب براي گرادیـان    را به

چنین  هم .دست آوردند هب USb2و   UBi2میدان الکتریکی   

توسـط   ترکیبـات ایـن   هاي میدان الکتریکی بـراي      گرادیان

ه بـه   امـا بـا توج ـ    . ]21[  محاسبه شد  1384فتحی در سال    

هایی که براي    وجود تقریب  امکانات محاسباتی آن زمان و    

 همبستگی وجود داشـت،     -دست آوردن پتانسیل تبادلی   هب

 خـواص   مقادیر محاسبه شده توسط ایشان براي توصـیف       

الکترونی این ترکیبـات کـافی نبـود و بـا مقـادیر تجربـی               

 کـه در    EECE روشامروزه با استفاده از     . اختلاف داشت 

گنجانده شـده   ] WIEN2k ]13 افزارنرمهاي جدید   نسخه

 هـا را   توان این ترکیبات و خواص الکترونـی آن       ، می است
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هاي میدان  ما نیز گرادیان. نمودبررسیتري به نحو مطلوب

هـاي  الکتریکی را براي این ترکیبات با اسـتفاده از تقریـب    

زیادي محاسبه و به نتایج قابل قبولی نیز دست یافتیم کـه            

در این مقاله   . باشند قابل مشاهده می  ) 2(و  ) 1(در جداول   

ــب  ــر تقری ــلاوه ب ــع  ع ــایی مرج ــبه ]21[ه ــراي محاس   ب

 نیز استفاده   EECEهاي میدان الکتریکی، از روش       گرادیان

شده و مقادیر بهتري نیز براي این کمیت بـه دسـت آمـده             

V/m2 مقدار   ]21[مرجع   USb2مثلاً در مورد بلور     . است
 

10
21

هاي میـدان الکتریکـی در مکـان         را براي گرادیان   9

V/m2اورانیوم گزارش کرده است و ما مقدار        
 10

21
8/12 

هـاي  را در مکان اتم اورانیوم این بلور با استفاده از تقریب     

PBEsol   و PBEFock ]22 به 3/0 به ازاي آلفاي     ]23  و  

V/m2تري با مقـدار تجربـی    دست آوردیم که تطابق بیش   
 

10
21

  .دارد) 4±16(

گرادیان میدان الکتریکی با استفاده از   مقدار-2جدول 

 براي GGA  ،LDA  ،LDA+U  ،GGA+Uهاي تقریب

V/m2( مختلف Uدو 
10

21(  

  بلور  نوع تقریب  مقدار

7/5LDA

4/5GGA

9/7LDA+U(U=0. 29)  

8/6GGA+U(U=0.29)

4/6LDA+U(U=0.13)  

4/5GGA+U(U=0.13)

3/6  Other Cal. GGA[24]

20/0  Exp[9]

UBi2

9/12  LDA

8/12  GGA

1/12  LDA+U(U=0.29)

-  GGA+U(U=0.29)

8/12  LDA+U(U=0.13)  

1/13  GGA+U(U=0.13)

09/9  Other Cal. GGA[21]  

13/11  Other Cal. 
LDA+U[21]  

416  Exp[9]

USb2 

کـه   LDA+U و   GGA هايتقریبچنین با استفاده از      هم

هـاي میـدان     مـا گرادیـان    ،اسـتفاده کـرده     نیز ]21[مرجع  

نسبت را  الکتریکی را محاسبه کردیم ولی ما مقادیر بهتري         

دسـت  هاي میدان الکتریکی به    براي گرادیان  ]21[به مرجع   

تـوان در   هـاي ایـن اخـتلاف را مـی        یکی از علت  . آوردیم

 زیـرا گرادیـان     .هـا دانـست   کمینه کردن نیروهاي بین اتـم     

قبـل از کمینـه کـردن     USb2الکتریکی براي ترکیب  میدان  

دست آوردن ساختار پایدار با استفاده از تقریب نیروها و به

GGA، V/m2
10

21
 که بـا مقـدار بعـد از         ،دباشمی 36/9

دست آمـده   کمینه کردن نیروها اختلاف دارد و به مقدار به        

ف  یکی دیگر از دلایل اخـتلا      .استنزدیک  ] 21[از مرجع   

هاي میدان الکتریکی دست آمده براي گرادیان ر بهدر مقادی

ــع    ــه و مرج ــن مقال ــادیر ای ــین مق ــتفاده از ]21[ب ــا اس  ب

باشد کـه    هایی   -kتواند در مقدار    هاي یکسان، می   تقریب

 هایی کـه مـا در   -kدر محاسبات استفاده شده است، زیرا    

هـایی کـه مرجـع       -kایم با مقدار      محاسبات استفاده کرده  

ي  از مقایـسه . باشـند  نمـی  استفاده کرده است یکسان    ]21[

هاي میدان الکتریکـی بـا      دست آمده براي گرادیان   هنتایج ب 

شـود کـه در     هاي مختلف ملاحظـه مـی     استفاده از تقریب  

 نـسبت بـه سـایر       EECEهـاي    تابعی UBi2مورد ترکیب   

چنـین بـا     هـم . دهنـد ها نتایج بهتـري را ارایـه مـی        تقریب

تـوانیم مقـدار تجربـی       مـی   تقریبـاً  3/0تا مقدار  افزایش

EFG  را براي  UBi2 هـا،  در بین این تابعی   . دست آوریم به

 کهصورتی  در.کنداز بقیه عمل می    بهتر   LDAFockتابعی  

ــ ــدان   دســت آوردنهب ــان می ــراي گرادی ــدار صــحیح ب مق

 و LDA ،GGAهاي  با استفاده از تقریب    UBi2الکتریکی  

LDA+U  رد بلور   در مو . باشد غیرممکن میUSb2  همـان 

 هاابعی همه تشود تقریباً مشاهده می)1(طور که در جدول 

هاي میـدان الکتریکـی موفـق عمـل          گرادیان يدر محاسبه 

چنـین بـا    هـم . دهنـد  کرده و نتایج قابل قبولی را ارایه مـی        

 )2(جدول  . دست آورد ه  توان نتایج بهتري ب   میافزایش

ــا  UBi2و  USb2  ترکیبــات را بــرايEFGر نیــز مقــادی ب

ــتفاده از ــب اسـ ــاي تقریـ و  LDA ،GGA ،LDA+Uهـ

GGA+U  چنـین   دهد که با مقادیر تجربی و هـم        نشان می

طور کـه مـشاهده     همان. اندمحاسباتی دیگران مقایسه شده   
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بهتـر   USb2  در EFG محاسبه   ها براي شود این تقریب  می

همچنـین اخـتلاف    در این جدول    . کنندعمل می  UBi2از  

هاي میدان الکتریکی  دست آمده براي گرادیانهبین مقادیر ب

 قابل مشاهده ]21[هاي یکسان توسط ما و مرجع با تقریب

هاي میدان الکتریکی با اسـتفاده از       رادیانمقدار گ . باشدمی

 به علت همگـرا     =Ry29/0Ueff ازاي به GGA+Uتقریب  

مورد نظر و نرسیدن بـه دقـت    نشدن این محاسبه تا مقدار      

پـارامتر   مقـدار  کافی گزارش نشده است، زیرا هنگامی که      

Ueffــرايکــردن یابــد همگــرامــی  افــزایش   محاســبات ب

 و) 3(جـداول    در. شود هاي بالا به شدت مشکل می      دقت

هـاي  هاي مختلف اتم اورانیوم در گرادیان     اربیتال سهم) 4(

هاي مختلـف آورده شـده      میدان الکتریکی به ازاي تقریب    

هـاي اتـم اورانیـوم      سـهم اربیتـال   ) 3(جدول  ]. 25[است  

هاي میـدان الکتریکـی نـشان       را در گرادیان   UBi2ترکیب  

 در  fهم اربیتـال    شود س ـ طور که ملاحظه می   همان. دهد می

هـا  تـر از سـایر اربیتـال       هاي میدان الکتریکی بیش     گرادیان

تـرین سـهم را در     بیشp، اربیتال fبعد از اربیتال    . باشد می

 pدر اربیتـــال . هـــاي میـــدان الکتریکـــی داردگرادیـــان

هاي با اسـپین بـالا و   هاي میدان الکتریکی الکترون   گرادیان

اي یکسانی براي ایجـاد  هپایین هم علامت هستند و تمایل  

 سـهم   fهاي میدان الکتریکی دارند ولی در اربیتال          گرادیان

هـاي میـدان    هاي با اسپین بالا و پایین درگرادیـان         الکترون

الکتریکی از لحـاظ علامـت بـا هـم فـرق و همـدیگر را                

ها براي ایجاد گرادیان میـدان       کنند و تمایل آن   تضعیف می 

 ایـن حـال مقـدار کـل         باشد، بـا  الکتریکی مخالف هم می   

EFG   اوربیتال f تر از اوربیتال      بیشp طـور  همان. باشد می

تـرین    در ادامه توضیح داده خواهد شـد یکـی از مهـم             که

هـاي میـدان الکتریکـی سـاختار     عوامل در مقدار گرادیـان   

شود که این موضوع باعث می. باشدمغناطیسی ترکیبات می

تري نسبت بـه     شهایی که خاصیت مغناطیسی بی    اربیتالدر  

هـاي  هـاي حالـت   ، سـهم  )f و dمثل  (ها دارند   سایر اربیتال 

هاي میدان الکتریکی یکسان اسپینی بالا و پایین در گرادیان

ــی ســهم ــایین اربیتــال  نباشــند، ول ــالا و پ هــاي اســپینی ب

هـاي میـدان الکتریکـی هـم     گرادیـان   درpغیرمغناطیـسی  

هاي مختلف  نیز سهم اربیتال  ) 4(جدول  . باشندعلامت می 

هــاي میــدان را در گرادیــان USb2اتــم اورانیــوم ترکیــب 

شـود در  طور که ملاحظه میهمان. دهدالکتریکی نشان می 

. باشد  میfترین سهم مربوط به اربیتال  این ترکیب نیز بیش   

هـاي بـا اسـپین بـالا و پـایین       جا نیز سهم الکترون    در این 

 کـل ایـن   حـال سـهم   هم علامت نیست، بـا ایـن  fاربیتال  

 ـ  تر از سایر اربیتال    اربیتال بیش   pخـصوص اربیتـال     ه  هـا ب

در هاي اسـپینی بـالا و پـایین آن          باشد که تمایل حالت    می

EFGــت ــسان اس ــان.  یک ــسه گرادی ــدان از مقای ــاي می ه

شـود کـه    مشاهده مـی   USb2و   UBi2الکتریکی بلورهاي   

 USb2 میدان الکتریکی اتم اورانیوم در بلور      مقدار گرادیان 

اي گروه فضایی و تقارن نقطـه     . باشدمی UBi2تر از    بزرگ

 و تفاوت عمـده ایـن دو        یکسان USb2و   UBi2بلورهاي  

بـردن   به منظور پی  . ست ا ها بلور در ساختار مغناطیسی آن    

هـاي میـدان الکتریکـی در    به علت اصلی اختلاف گرادیان 

را بـراي بلـور      USb2ساختار مغناطیسی بلور     این دو بلور  

UBi2        و برعکس ساختار مغناطیسی بلـورUBi2    را بـراي

هاي میدان الکتریکـی    نظر گرفته و گرادیان    در USb2بلور  

ــم را مجــدداً ــوم در ســاختارهاي در محــل ات ــاي اورانی ه

نتایج این محاسبات . ایم محاسبه کردهشانمغناطیسی جدید

مقـادیر  طور کـه از     همان.  آورده شده است   )5(در جدول   

گرادیان میدان الکتریکـی اتـم       شوده می ملاحظجدول  این  

 USb2با استفاده از ساختار مغناطیسی  UBi2اورانیوم بلور 

V/m2 مقدار
 10

21
بـه مقـدار گرادیـان       کـه باشد   می 1/13

در ســاختار  USb2بلــور میــدان الکتریکــی اتــم اورانیــوم 

برعکس گرادیان میدان الکتریکی اتم    . ، نزدیک است  واقعی

 UBi2با اسـتفاده از سـاختار    USb2لور اورانیوم واقع در ب 

V/m2مقدار  
 10

21
 میدان  ت، که به مقدار گرادیان     اس 5/3

سـاختار  بـا اسـتفاده از       UBi2بلـور   در   الکتریکی اورانیوم 

V/m2 که مقدار    ،واقعی
 10

21
همخـوانی  باشـد    مـی  6/3× 

 مغناطیـسی و    تـوان گفـت کـه سـاختار       مـی  بنابراین. دارد

دار ثر در مق ـ  ؤامـل م ـ  وع ازهـا   چینش صحیح اسـپین اتـم     

یعنــی گرادیــان میــدان . گرادیـان میــدان الکتریکــی اسـت  

 به ساختاري که ا توجهالکتریکی در مکان یک اتم خاص ب

  .داردگیرد مقدارهاي مختلفی  در آن قرار می
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UBi2 )V/m2هاي مختلف اورانیوم در گرادیان میدان الکتریکی در ترکیب   سهم اوربیتال-3 جدول
10

21(  

UBi2 s-d p-p p-f d-d f-f

up 096/0- 692/2- 016/0- 416/0- 339/12

dn 122/0 559/2- 024/0- 533/0- 532/1-LDA+U(U=0.13 Ry)

tot 026/0 251/5- 040/0- 949/0-  807/10

up 108/0- 469/2- 012/0- 312/0- 599/11

dn 152/0 455/1- 026/0- 509/0- 301/1-GGA+U(U=0.29 Ry)

tot 044/0 924/3- 038/0- 821/0- 298/10

up 098/0- 202/5- 022/0- 408/0- 832/25

dn 060/0 522/11- 046/0- 979/0- 074/4-LDAFock(α=0.20)

tot 038/0- 724/16- 068/0- 387/1- 758/21

up 048/0- 102/5- 014/0- 468/0- 002/25

dn 104/0 526/11- 046/0- 184/1- 602/3-B3PW91(α=0.20)

tot 056/0 628/16- 060/0- 969/1- 398/21

USb2 )V/m2هاي مختلف اورانیوم در گرادیان میدان الکتریکی در ترکیب  سهم اوربیتال-4 جدول
10

21(  

USb2 s-d p-p p-f d-d f-f

up 092/0 510/1- 018/- 051/0 608/17

dn 264/0 848/3- 040/- 468/0- 869/1-LDA+U(U=0.13Ry)

tot 356/0 358/5- 058/0- 417/0- 738/15

up 070/0 366/0 014/0- 272/0 772/13

dn 236/0 717/1- 036/0- 375/0- 311/1-GGA+U(U=0.13Ry)

tot 306/0 351/1- 050/0- 103/0- 461/12

up 078/0 979/0- 002/0 201/0 361/16

dn 252/0 885/1- 038/0- 299/0- 635/2-LDAFock(α=0.20)

tot 330/0 864/2- 036/0- 098/0- 726/13

up 112/0 142/0 012/0- 253/0 328/15

dn 238/0 522/2- 036/0- 421/0- 193/2-B3PW91(α=0.20)

tot 350/0 380/2- 048/0- 168/0- 135/13
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 UBi2ن میدان الکتریکی ترکیبات  مقدار گرادیا-5 جدول

V/m2(با استفاده از ساختار یکدیگر  USb2و 
10

21(  

با استفاده از 

  ساختار واقعی

با استفاده از 

  ساختار واقعی

  بلور

1/13  6/3  UBi2

5/3  3/12  USb2  

  

  هاچگالی حالت. 2

ها در هـر گـستره انـرژي        سطح زیر منحنی چگالی حالت    

معرف تعداد حالات مجاز حضور الکتـرون در آن گـستره           

هاي نمودار چگالی حالت  )  الف -2 ( شکل .باشد انرژي می 

را نـشان    USb2و   UBi2کل مربـوط بـه هـر دو ترکیـب           

شود هر دو   طور که از این شکل مشاهده می      همان. دهد می

کنند که نشان دهنـده رسـانا   نمودار سطح فرمی را قطع می 

چنـین از متقـارن بـودن        هـم . باشـد بات می بودن این ترکی  

نمودارهاي اسپین بالا و پایین پادفرومغناطیس بـودن ایـن          

 منحنی ) ب-2(در شکل . توان مشاهده کردترکیبات را می

را با استفاده از     UBi2هاي الکترونی ترکیب    حالت چگالی

.  آورده شده اسـت    5/0 به ازاي آلفاي     LDAFockتقریب  

ازاي این مقـدار از آلفـا و   شود به می طور که ملاحظه  همان

هـا   کـه شـکل آن    ( تر از این مقدار    چنین آلفاهاي بزرگ   هم

بلور خاصـیت پادفرومغنـاطیس بـودن       ) آورده نشده است  

مغناطیـسی کـل     خود را از دست داده و مقداري گـشتاور        

ر از آلفـا تقـارن بـین        ادیازاي ایـن مق ـ   کند زیرا بـه   پیدا می 

در آلفاهـاي بـزرگ     . رود از بین می   هاي بالا و پایین   اسپین

 ـ    -سهم تابعی هـارتري     دسـت آوردن جملـه    ه  فـوك در ب

این در  بنـابر . ]26[شـود   مـی  تـر   همبـستگی بـیش    -تبادلی

هـا  ربیتال در میان سایر اfربیتال جایی ا آلفاهاي بزرگ جابه  

هـاي دیگـر    ربیتالشدگی این اربیتال با ا    هیبرید در نتیجه و  

 بنابراین آلفاهاي بـزرگ بـراي ایـن ترکیـب           .شودزیاد می 

شــوند بلــور خاصــیت مناســب نیــستند، زیــرا باعــث مــی

در نتیجـه   .  بودن خـود را از دسـت دهـد         پادفرومغناطیس

آید قابل اطمینان دست میه  نتایجی که به ازاي این آلفاها ب      

  .باشندنمی

و  UBi2هاي کل بلور     نیز چگالی حالت   ) ج -2(در شکل   

طور کـه در    همان. اندهاي آن نشان داده شده    یک از اتم  هر

هاي تر سهم چگالی حالت    شود بیش این شکل مشاهده می   

، مربوط خصوص نزدیک سطح فرمیه نی این بلور بالکترو

ي اورانیـوم در    هـا باشد، بنابراین اتم  هاي اورانیوم می  به اتم 

بعضی از خواص این ترکیبات مثـل خاصـیت مغناطیـسی           

نیـز مثـل بلـور       USb2در مـورد بلـور      . نقش مهمی دارند  

UBi2 هــاي اورانیــوم نقــش مهمــی را در خــواص  ، اتــم

اورانیـوم اتـم    در حقیقت   . کنندفا می ایمغناطیسی این بلور    

 بنـابراین در   .باشـد می USb2و   UBi2مغناطیسی ترکیبات   

ي وسـیله اورانیـوم بـه    مغناطیـسی  ترکیبـات صـفحات    این

. انـد  از هـم جـدا شـده   Sb یـا   Biصفحات غیرمغناطیسی   

هـاي الکترونـی اتـم      نمودار چگـالی حالـت    )  د -2(شکل  

طور که  همان. دهدشان می  این اتم را ن    fاورانیوم و اربیتال    

تـرین سـهم چگـالی       شـود بـیش   از این شکل مشاهده می    

هـاي    هاي الکترونی در این اتم مربوط بـه الکتـرون         حالت

هـاي ایـن اربیتـال در       در نتیجه الکترون  . باشد می fاربیتال  

بعضی از خواص اتم اورانیوم مثل خواص مغناطیسی نقش 

توان گفت که خاصیت طورکلی میبه. کنندمهمی را ایفا می

ــی از     ــور ناش ــل بل ــه ک ــوم و در نتیج ــسی اورانی مغناطی

) د ـ2( شکل در که طور همان .باشد  میf اربیتال هاي الکترون

. کنـد  سـطح فرمـی را قطـع مـی         fشود اربیتال   مشاهده می 

از یـک   . کنـد بنابراین این اربیتال در رسانش شـرکت مـی        

هـاي درونـی    هاي لایـه  ها جزء الکترون  طرف این الکترون  

هــستند کــه انتظــار داریــم جایگزیــده باشــند و از طرفــی 

. کنندشود در رسانش شرکت می    طور که مشاهده می     همان

اي بـین  هاي این اربیتال خاصـیت دوگانـه    بنابراین الکترون 

و حالـت   ) f4هاي اربیتال   مانند الکترون (حالت جایگزیده   

 ـ. دارنـد ) d3هاي   مانند الکترون (کاملاً سیار    ابراین جـرم   بن

هـاي ایـن اربیتـال      مؤثر بزرگ این ترکیبات ناشی الکترون     

  .باشد می
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چگالی :ب. هاي کل هر دو ترکیب چگالی حالت:الف. USb2و  UBi2هاي کل و جزئی ترکیبات  ـ نمودار چگالی حالت2شکل 

و  UBi2 لکترونی کل ترکیبهاي ا چگالی حالت: ج. LDAFockبه ازاي آلفاهاي بزرگ در تقریب  UBi2 هاي ترکیب حالت

هاي الکترونی اتم  چگالی حالت: ث و پ. UBi2 در ترکیب  آنfنمودار اتم اورانیوم و اوربیتال : د. هاي تشکیل دهنده همه اتم

  LDAFock (α=0.10) و GGA ،GGA+Uهاي  با استفاده از تقریب UBi2در ترکیب  این اتم fهاي  اورانیوم و اوربیتال

نیز نمودارهـاي چگـالی     )  پ -2(و  ) ث -2(هاي  در شکل 

 این اتم بـا     fهاي الکترونی کل اتم اورانیوم و اربیتال        حالت

 LDAFock و GGA ،GGA+Uاسـتفاده از سـه تقریــب   

 و  GGA+Uهاي  جا که اساس تقریب    از آن . اندآورده شده 

LDAFockهــا و دور نمــودن  جایگزیــده بــودن الکتــرون

طور  با این حال همان   . ها از سطح فرمی است    چگالی حالت 

)الف(
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کنـیم    مشاهده مـی  )  پ -2(و  )  ث -2(هاي  که از در شکل   

هاي الکترونی مربوط به اتـم      هاي حالت نمودارهاي چگالی 

هــاي  آن بــا اســتفاده از تقریــبfهــاي اورانیــوم و اربیتــال

GGA+U  وLDAFock هماننــد GGA ســطح فرمــی را 

فلـزي  گر این است که هنوز خاصیت        کنند، که بیان  قطع می 

 را بـه    fاند اربیتـال     ها نیز نتوانسته  وجود دارد و این تقریب    

طور کامل از سـطح فرمـی جـدا کننـد و آن را جایگزیـده                

باشـد کـه بـر       این امر نشان دهنده این موضوع مـی       . نمایند

 f5هـاي اربیتـال      الکتـرون  f4هـاي اربیتـال     خلاف الکترون 

ان اي در میـزان جایگزیـدگی از خـود نـش          خاصیت دوگانه 

  .دهند می

  

  ريگی نتیجه

 در محاسبه EECEدهد که توابع نتایج نشان می

بهتر از سایر  UBi2هاي میدان الکتریکی بلور  گرادیان

تر بودن  چنین از بزرگ هم. کنندها عمل میتابعی

 UBi2نسبت به USb2هاي میدان الکتریکی بلور  گرادیان

ان الکتریکی هاي میدتوان به این نتیجه رسید که گرادیانمی

شود، چون تفاوت اصلی به ساختار مغناطیسی مربوط می

 و ساختار استشان  بلور در ساختار مغناطیسیواین د

. باشد مییکسانها  اي آنشیمیایی، گروه فضایی و نقطه

 در مقدار  در این ترکیبات سطح فرمی راf5هاي الکترون

 سطحترین سهم را نزدیک  کنند و بیش قطع میغیرصفر

هاي داخلی ربیتالربیتال جزء افرمی دارند و از طرفی این ا

  ناشی ازاین ترکیباتبزرگ ثر ؤ جرم م، در نتیجهباشدمی

   .باشد اورانیوم میf5هاي الکترون
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