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МОДЕЛИРОВАНИЕ ОПТИЧЕСКИХ ФУНКЦИЙ 
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Рассчитаны пять полных комплексов фундаментальных оптических функций для поликристаллических 
пленок и двух поляризаций монокристалла фуллерита С70 в области 0–40 эВ на основе известных спектров 
отражения, мнимой и реальной частей диэлектрической проницаемости, объемных характеристических по-
терь энергии электронов. Результаты расчетов сопоставлены с известными теоретическими данными. Инте-
гральные спектры диэлектрической проницаемости разложены на элементарные компоненты. Определены три 
основных параметра каждой компоненты (энергия максимума и полуширина, сила осциллятора). Предложена 
схема природы этих компонент на основе известных теоретических расчетов переходов фуллерита С70.
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MODELING OF THE OPTICAL FUNCTIONS OF С70 FILMS 
AND SINGLE CRYSTAL
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Full sets of the fundamental optical functions of the fullerite C70 fi lms and single crystal were determined in the 
0–40 eV energy range. The calculations were performed from the experimental refl ectance spectra, imaginary and 
real parts of dielectric function, electron energy loss spectra. The results of calculations were compared with known 
theoretical dates. The dielectric function spectra were decomposed into elementary components. The main parameters 
of components were found (the energy values of the maxima and half-widths, and oscillator strengths). The general 
model of the nature of these components was supposed due to known theoretical transitions of fullerite С70.
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В течение многих десятилетий исследо-
вания углерода ограничивались его самыми 
элементарными модификациями: алмазом 
и графитом [1]. За последние годы произо-
шел настоящий бум всесторонней информа-
ции для третьей модификации – фуллерен 
(газ Cn), фуллерит (твердое беспримесное 
состояние Cn), фуллерид (твердое состояние 
Cn, интеркалированное различными атома-
ми) [2]. Наиболее высокую стабильность 
имеют два представителя класса фуллере-
нов – это молекулы С60 и С70. Молекула С60 
высоко симметрична со структурой усечен-
ного икосаэдра, поверхность которого со-
ставлена из непрерывных сот правильных 
20 шестиугольников и 12 пятиугольников, 
причем каждый атом находится в вершинах 
двух шестиугольников и одного пятиуголь-
ника. Путем введения пояса из 10 атомов 
углерода в экваториальную область этой 
молекулы и последующим ее растяжением 
можно получить следующую по величине 
стабильную структуру – молекулу С70, об-
ладающую более низкой симметрией [3]. 
Фуллерит С70 является молекулярным кри-
сталлом со слабым взаимодействием меж-
ду молекулами типа сил Ван-дер-Ваальса 
и сильными внутримолекулярными межа-
томными связями, и при комнатных тем-
пературах обладает плотноупакованной 
структурой с упорядоченной ориентацией 
длинной оси молекулы, что приводит к зна-

чительной анизотропии его оптических 
свойств. Поэтому особый интерес представ-
ляют исследования электронного строения 
фуллерита С70 в широкой области энергии 
собственного поглощения [13–19]. 

Сложность этой проблемы проявляется 
в необходимости изучения полного ком-
плекса фундаментальных оптических функ-
ций: мнимая 2 и реальная 1 части диэлек-
трической проницаемости, коэффициенты 
отражения R и поглощения , показатели 
поглощения k и преломления n, функции ха-
рактеристических объемных (-Im–1) и по-
верхностных (–Im(1 + )–1) потерь энергии 
электронов, количество валентных электро-
нов nэф(E), участвующих в переходах до 
данной энергии E, эффективная диэлектри-
ческая проницаемость эф(E), фаза отражен-
ной волны , функция E22, пропорциональ-
ная объединенной плотности состояний 
при постоянной вероятности переходов. 
Хотя все они взаимосвязаны, каждая из 
этих функций имеет самостоятельное зна-
чение. Их взаимосвязь и физический смысл 
непосредственно вытекают из классической 
теории распространения электромагнит-
ных волн в среде [4]. Связь между компо-
нентами пар функций R и , 1 и 2, n и k не 
имеет аналитического вида и определяется 
интегральными соотношениями Крамер-
са – Кронига [5, 6]. В работах рассматри-
вают лишь немногие из этих функций: 
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R; –Im–1; 1, 2 (в ограниченной области 
энергии – до 5–7 эВ). Поэтому первая зада-
ча состоит в определении всего комплекса 
оптических функций в широком энергети-
ческом интервале.

Оптические методы являются наибо-
лее эффективными из экспериментальных 
методов исследования электронной струк-
туры, но они всегда регистрируются в ин-
тегральном виде как сумма всех переходов, 
некоторые из которых могут структурно не 
наблюдаться из-за сильного перекрытия, но 
при этом они влияют на расположение мак-
симумов интегральных кривых. Поэтому 
второй задачей является разделение инте-
грального спектра функции на составляю-
щие его компоненты и определение основ-
ных параметров этих компонент: энергии, 
полуширины и силы осциллятора.

Целью настоящего сообщения является 
решение обеих рассмотренных задач для 
фуллерита С70 и сопоставление результатов 
расчетов с теоретическими данными.

Нами получены пять вариантов полных 
комплексов оптических функций кристалла 
фуллерита С70 на основе эксперименталь-
ных спектров R(E) в интервале 1,5–28 эВ 
(варианты №№ 1, 2) для двух поляризаций 
Ес, Е||с (с – длинная ось молекулы) [7] для 
монокристалла (ГПУ); 1(Е) и 2(Е) в интер-
валах 1,5–7 эВ (№ 4) [8], 1,5–5,3 (№ 3) [9], 
–Im–1(E) в интервале 0–40 эВ (№ 5) [10] 
для пленок (ГЦК). Расчеты выполнены по 
известным методикам [5, 6]. 

Полученные полные комплексы опти-
ческих функций фуллерита С70 наглядно 
свидетельствуют о расположении их струк-
тур и их численных значениях (рис. 1–3). 
Кривая 2, полученная нами на основе экс-
периментальных данных работы [10], в об-
ласти 0–8 эВ состоит из двух слабых при 
2,44 и 3,27 эВ и одного интенсивного мак-
симума при 4,82 эВ и ступени при 5,65 эВ, а 
в области 8–35 эВ – из нескольких широких 
сильно перекрывающихся полос с макси-
мумом при ~ 12,1 эВ и ступенями (рис. 2). 
Все особенности имеют аналоги в спек-
трах , k и E22 со смещением относительно 
максимумов 2 в сторону больших энергий 
примерно на 0,2–0,6 эВ в интервале до 8 
и 0,4–1,5 эВ в области свыше 8 эВ. Спектр 
1 в интервале 0–7 эВ содержит три макси-
мума при 1,99, 3,13 и 4,17 эВ и ступень при 
5,46 эВ (рис. 3). Свыше 7 эВ кривая состоит 
из нескольких широких перекрывающихся 
полос с максимумом при 9,1 эВ и особен-
ностями в виде ступеней. Таким образом, 
максимумы 1 сдвинуты относительно ана-
логичных структур кривой 2 примерно на 
0,15–0,65 эВ. Между спектрами n и 1 на-
блюдается большое сходство во всем энерге-

тическом интервале со сдвигом максимумов 
n в область больших энергий, не превышаю-
щим 0,2 эВ. Спектр отражения в области до 
7 эВ также состоит из трех максимумов при 
2,05, 3,15 и 4,49 эВ и ступени при 5,65 эВ, а 
в остальной области энергии из нескольких 
широких перекрывающихся полос с макси-
мумами при 12,4, 14,4, 16,4 эВ и ступеня-
ми. Сдвиг максимумов кривой 1 в сторону 
меньших энергий относительно особенно-
стей R не превышает 0,25 эВ. Спектры эф 
и nэф имеют вид плавно растущих кривых. 
Кривая nэф не достигает насыщения и при 
40 эВ имеет значение 225,5. Это несколько 
ниже расчетных данных [10], где при 40 эВ 
nэф примерно равно 250. Оба спектра со-
держат ступень в области 5–10 эВ, где до-
стигают значения ~ 20. Спектры объемных 
и поверхностных потерь энергии электро-
нов содержат в области до 8 эВ по одному 
максимуму при 6,61 и 5,97 эВ и ступень при 
3,27 и 3,66 эВ соответственно, а в области 
свыше 7 эВ – по широкой полосе с макси-
мумом при 25,0 и 21,2 эВ соответственно 
и нескольку широких ступеней (рис. 1).

Прямое сопоставление результатов 
расчетов пяти комплексов позволило выя-
вить наиболее точные оптические спектры 
(рис. 4–6). Ими являются спектры отра-
жения монокристалла С70 [7], среди пле-
нок – спектры 1, 2 работы [8]. Для функ-
ций всех полученных комплексов опре-
делены энергии интенсивных максиму-
мов и ступеней. Установленные различия 
в энергиях максимумов и интенсивностях 
полос-аналогов между спектрами функ-
ций трех полных комплексов для пленок, 
видимо, связаны с качеством поверхности 
образцов, а между спектрами пленок и мо-
нокристалла – с различной симметрией 
решетки.

Отражение монокристалла С70 работы 
[7] сильно анизотропно. Кривая отраже-
ния при Ес (Е||с) менее интенсивна, чем 
полученные нами спектры отражения пле-
нок, в области энергии свыше ~ 2,5 (3) эВ, 
а длинноволновые структуры для Ес, на-
оборот, обладают более высокими числен-
ными значениями. Экспериментальный 
спектр 2 пленки С70 [9] занижен по интен-
сивности. Экспериментальная кривая -Im–1 
[10] тоже занижена по интенсивности и от-
личается по расположению максимумов 
и ступеней от наших расчетных данных, 
полученных на основе кривых R и 1, 2. На-
личие в экспериментальных спектрах осо-
бенностей, характерных для той или иной 
поляризации, указывает на возможную при-
роду соответствующих переходов либо на 
ориентационное упорядочение молекул С70 
в пленках фуллерита.
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Рис. 1. Экспериментальный спектр -Im–1 [10] и рассчитанные спектры –Im(1 + )–1, nэф, эф 
поликристаллической пленки С70 (вариант 5)

Рис. 2. Спектры 2, k, , 2E
2 поликристаллической пленки С70, рассчитанные по –Im–1 [10] 

(вариант 5)

Рис. 3. Спектры R, n, 1 поликристаллической пленки С70, рассчитанные по –Im–1 [10] (вариант 5)
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Теоретический спектр поглощения  
[11], рассчитанный с учетом кулоновского 
взаимодействия и решеточных флуктуаций, 
согласуется с нашими расчетными кривыми 
и указывает на возможную причину ушире-
ния пиков спектра поглощения. 

Энергии объемных плазмонов -типа 
находятся при Е1 = 6,6  1,5 эВ (экспери-
ментальные данные [10]) и в интервале 
Е1 = (4,93 – 6,27)  0,01 эВ (наши расчетные 
данные пяти вариантов), а для плазмонов 
( + ) – типа – при Е2 = 25,0  1,5 эВ (экс-
периментальные данные [10]) и в интерва-

ле Е2 = (22,8 – 22,9)  0,1 эВ (наши данные 
пяти вариантов). Наши расчетные энергии 
максимумов полос плазмонов обоих ти-
пов определены точнее, чем по потерям, 
выделенным из экспериментальных кри-
вых, но расположены ниже на ~ 1,0 эВ (Е1) 
и 2,2 эВ (Е2). Остальные максимумы 
и ступени функции объемных потерь 
энергии электронов являются продоль-
ными аналогами поперечных полос пере-
ходов других оптических функций и об-
условлены экситонами и междузонными 
переходами.

Рис. 4. Суммарные спектры R C70: экспериментальные – [7] для Ec (1) и E||c (2) и рассчитанные 
нами на основе 1, 2 [8] (3), [9] (4); –Im–1 [10] (5)

Рис. 5. Суммарные спектры 1 C70: экспериментальные – [8] (3), [9] (4) и рассчитанные нами 
на основе R [7] для Ec (1) и E||c (2); –Im–1 [10] (5)
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Рис. 6. Суммарные спектры 2 C70: экспериментальные – [8] (3), [9] (4) и рассчитанные нами на 
основе R [7] для Ec (1) и E||c (2); –m–1 [10] (5)

Впервые интегральные спектры 2(Е) 
пяти комплексов функций С70 разложе-
ны на элементарные составляющие. Для 
этого был применен беспараметрический 
метод диаграмм Арганда, позволяющий 
однозначно разложить кривую 2(Е) на ми-
нимальный набор лоренцевских осцилля-
торов и получить параметры каждой ком-
поненты: энергию, полуширину и площадь 
полосы, силу осциллятора перехода [5, 6]. 
Энергии максимумов полос Е спектров ε2 
монокристалла и пленок фуллерита С70, 
рассчитанные нами на основе эксперимен-
тальных спектров отдельных оптических 
функций работ [7] (Ec) (1) и (E||c) (2), [8] 
(3), [9] (4), [10] (5), а также данные работы 
[8] и теоретические межзонные переходы 
[12] представлены в таблице. Всего выяв-
лено 53 полосы в интервале 0–40 эВ. В том 
числе для пяти вариантов разложений полу-
чено 45 (вариант № 1, Ес, 1,5–28 эВ) и 23 
(№ 2, Е||с, 1,5–28 эВ) для монокристалла, 
14 (№ 3, 1,5–7 эВ), 12 (№ 4, 1,5–5,3 эВ) и 15 
(№ 5, 0–40 эВ) лоренцевских осцилляторов 
для пленок. Из них не проявляются в ин-
тегральных кривых 28 (№ 1) и 9 (№ 2) для 
монокристалла, 10 (№ 3), 8 (№ 4) и 7 (№ 5) 
компонент для пленок. Различия первичных 
экспериментальных спектров и рассчитан-
ных по ним других оптических функций 
проявились и в результатах разложений 
2(Е) на компоненты по количеству, энерге-
тическому положению, силе осцилляторов. 
Причем, самые большие различия связаны 
с анизотропией монокристалла С70. Так по 
нашим расчетам в области до 7 эВ в первом 

варианте выявлено 25, а во втором – лишь 
6 полос, то есть вчетверо меньшее количе-
ство полос, в области свыше 8 эВ – соответ-
ственно 20 и 15 полос. Кроме того, имеются 
различия между нашими данными по раз-
ложению интегральных кривых 2(Е) пле-
нок: до 7 эВ в третьем, четвертом и пятом 
вариантах выделено 14, 12 и 6 полос соот-
ветственно. 

На рис. 7 изображены схемы энергий 
переходов для пленки С70 с решеткой зерен 
ГЦК типа (пятый вариант) и обеих поляри-
заций монокристалла С70 с решеткой ГПУ 
типа (варианты 1 и 2). Спектры переходов 
в области энергии до 8 эВ сильно поляри-
зованы. Многие компоненты варианта 1 не 
имеют аналогов в наборах осцилляторов 
второго и пятого вариантов. При этом для 
энергий больше 10 эВ переходы поляризо-
ваны значительно меньше и в основном по 
силам полученных осцилляторов.

Известна попытка воспроизведения ин-
тегральной кривой 2 пленки С70 в интер-
вале энергии 1,5–5,3 [9] при помощи 6-ти 
лоренцевских осцилляторов (табл.) с ис-
пользованием 18 подгоночных параметров. 
По сравнению с нашими данными по разло-
жению экспериментального спектра 2 ра-
боты [9] (вариант 4) полосы №№ 11, 18, 22 
не содержатся в результатах [9], а №№ 33, 
34 объединены в одну. Полоса № 26 введе-
на авторами [9] искусственно. Применение 
большого количества произвольных пара-
метров демонстрирует большую неодно-
значность предложенной в работе [9] схемы 
воспроизведения.
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Рис. 7. Схема энергий осцилляторов для двух поляризаций монокристалла (варианты 1 и 2) 
и пленки С70 (вариант 5) в зависимости от постоянной решетки

Определенные нами компоненты пере-
ходов были сопоставлены с известными 
теоретическими расчетами переходов в мо-
дели молекулярных термов [12] (табли-
ца). Вероятно, большинство интенсивных 
переходов происходит не столько между 
экстремумами зон, сколько между их па-
раллельными участками. Это дает общее 
удовлетворительное объяснение весьма 
сложной структуре установленного спектра 
компонент переходов фуллерита C70. Пере-
ходы до 8 эВ, а также большинство осталь-
ных максимумов интегральных спектров 
2(Е) и выявленные нами компоненты, ве-
роятно, имеют экситонную природу в мо-
дели экситонов малого радиуса. В широкой 
области энергии фундаментального погло-
щения энергия связи экситонов может нахо-
диться в интервале 0,5–1 эВ. Это затрудня-
ет детальное и однозначное сопоставление 

экспериментальных спектров с теоретиче-
скими расчетами зон в общем случае со-
существования метастабильных экситонов 
и междузонных переходов.

Выводы
В работе впервые получены пять пол-

ных комплексов фундаментальных оптиче-
ских функций для монокристалла и пленок 
фуллерита С70 в широкой области энергии 
собственного поглощения, впервые инте-
гральные спектры диэлектрической про-
ницаемости без каких-либо подгоночных 
параметров разложены на элементарные 
компоненты и определены параметры 
каждой компоненты, выявлены различия, 
связанные с анизотропией кристалла С70, 
предложена природа полос в модели экс-
итонов Френкеля и на основе известных 
расчетов зон.
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Результаты разложения спектров ε2 монокристалла (м) и пленок (п) фуллерита С70

Номер 
полосы

Энергии максимумов полос, эВ Природа переходов [12]1 2 3 4 5 [8]
м, Ec м, E||c п п п п Ec E||c

1 1,34 1,28 – – – –
–

–

2 1,46 – – – – –
3 1,61 – – – – –
4 1,83 – – – – –
5 1,94 – – – – – e1״→a1״

a2״→e1״
6 2,04 – 2,07 – – –
7 2,11 – – – –
8 2,21 – 2,20 – – –

–
a2′→a1״

9 2,30 – 2,29 – 2,31 –
–10 2,40 2,43 2,41 2,38 2,41

11 2,51 – – 2,55 – – e2״→e1״

12 2,65 – 2,63 – – – – e1′→e1״, 
a2״→a1′

13 2,92 – – 3,00 – – – e1״→e1′

14
3,20

3,08
3,18

3,12
3,27

3,10 a2′→e1′ –

15 – 3,26 e2′→e1′, 
e1′→a1′

e1′→e1״

16 3,50 – 3,58 3,56 – 3,50

–

17 3,99 3,98 – – 4,04 –
18 4,16 4,28 4,15 4,12 – –
19 4,37 4,47 4,41 – 4,45
20 4,59 – – – – –
21 4,81 – 4,84 4,75 4,82 –
22 – 5,08 5,18 5,1 – –
23 5,23 5,13 – 5,2324 – – 5,33 –
25 5,65 – 5,71 – 5,78 –
26 5,86 – – 5,86
27 6,20 – 6,10 – – –
28 – 6,58 6,53 – 6,42 –
29 6,89 – – – – –
30 – 7,28 – – – –
31 10,15 – – – 10,08 –
32 10,60 10,77 – –

11,04
–

33 10,95 – – –
34 11,70 11,48 – – –
35 – 12,18 – – 12,13 –
36 12,60 – – – – –
37 13,20 13,18 – – 13,29 –
38 13,50 – – – –
39 14,18 14,18 – – 14,45 –
40 15,05 15,13 – – – –
41 15,85 15,73 – – – –
42 15,93 – – – –
43 16,75 16,88 – – 16,69 –
44 17,63 17,83 – – – –
45 19,05 18,78 – – – –
46 – 20,23 – – 19,90 –
47 20,68 21,38 – – – –
48 22,20 22,48 – – 23,11 –
49 23,35 – – – –
50 24,55 24,38 – – – –
51 25,70 – – – – –
52 26,95 26,73 – – – –
53 – – – – 29,53 –
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Установленные спектры комплексов 
оптических функций и параметры разло-
жения 2(Е) на компоненты кристалла С70 
во всей широкой области энергии фунда-
ментального поглощения позволяют наи-
более детально и эффективно обсуждать 
оптические свойства и электронную струк-
туру этого фуллерита, детально оценивать 
корректность теоретических расчетов зон, 
экситонов и его оптических спектров, а так-
же предоставляют принципиально новую 
основу для выполнения существенно более 
точных теоретических расчетов.
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