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Abstrak

Nama : Listiana Satiawati
Prodi : Doktor Imu Material
Judul : Teori Ketergantungan terhadap Temperatur Konduktivitas

Optik Lag 7Cap sMnO3 yang Menampakkan Gejala

Transisi Metal-Insulator
Studi eksperimental oleh Rusydi, et., al. (2008) [14] telah mengungkapkan

perilaku konduktivitas optik Laj 7CaysMnOs (LCMO) yang tergantung pa-
da temperatur dalam rentang energi foton 0 hingga 22 eV. Pada rentang
energi foton rendah (limit DC) ~ 0,5 eV diamati transisi metal-insulator
(MIT). Penjelasan untuk hasil percobaan ini telah diusulkan oleh Majidi,
et., al. (2011) [15] melalui model berbasis tight binding, dengan hanya mem-
pertimbangkan site-site mangan (Mn) dan oksigen (O) pada model dengan
beberapa interaksi-interaksi yang diselesaikan dengan dynamical mean-field
theory (DMFT). Terlepas dari banyak kemiripan antara profil dan perila-
ku yang tergantung pada temperatur dari spektrum konduktivitas optik
yang dihitung dari model di daerah energi menengah dan tinggi diban-
dingkan dengan data eksperimen, ada ketidaksesuaian pada daerah energi
rendah (limit DC), dimana model menunjukkan bahwa sistem tetap met-
alik untuk semua temperatur, sedangkan data eksperimen jelas menun-
jukkan MIT. Dalam penelitian ini, tujuan kami adalah untuk memperbai-
ki model sebelumnya, sehingga menjadi teori yang dapat membuktikan
MIT pada daerah limit DC, sekaligus mempertahankan profil yang benar
dan perilaku yang tergantung pada temperatur dari konduktivitas optik di
daerah energi menengah dan tinggi. Untuk tujuan itu, kami memperbai-
ki bagian kinetik dari Hamiltonian dan mengusulkan cara yang berbeda
tentang bagaimana parameter hoping Mn-O tergantung pada temperatur
melalui magnetisasi. Kami melakukan perhitungan serupa dengan yang
dilakukan dalam penelitian yang sebelumnya dengan DMFT. Hasil kami
menunjukkan bahwa model yang dikembangkan ini mampu menunjukkan
sifat MIT pada limit DC (setidaknya secara kualitatif) dan perilaku keter-
gantungan terhadap temperatur untuk seluruh spektrum konduktivitas op-

tik dari limit DC sampai 22 eV, sesuai dengan hasil eksperimen.
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Kata kunci: MIT, Parameter hoping, Konduktivitas optik.-
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Abstract

Name : Listiana Satiawati
Program : Doctor of Philosophy in Material Science
Title :  Temperature Dependence Theory of La 7Cay3sMnOs’s

Optical Conductivity that Revealed MIT Phenomena.

Experimental study by Rusydi, et., al. (2008) [14] has revealed a unique
temperature-dependent behavior of optical conductivity of Lay 7Ca sMnO;
(LCMO) in photon energy range up to 22 eV, including the metal-insulator
transition (MIT) signature close to the DC limit (~ 0.5 eV). The explanation
to this experimental result has been proposed by Majidi, et., al. (2011) [15]
through a tight-binding based model, considering only Mn and O sites in
the model with several interactions, that is solved within dynamical mean-
field theory (DMFT). Despite the impressive similarity between the profile
and temperature-dependent behavior of the calculated optical conductivi-
ty from that model in the middle and high energy region of the spectrum
compared to that of the experimental data, there is a disagreement close to
the DC limit, in which the model shows that the system remains metallic
for all temperatures, while the experimental data clearly exhibit MIT. In this
study, we aim to improve that previous model, such that the theory can
capture the MIT in the DC limit, while maintaining the correct profile and
temperature-dependent behavior of the optical conductivity in the middle
and high energy regions. For that purpose, we improve the kinetic part of
the Hamiltonian and propose a different way of how the Mn-O hopping pa-
rameters depend on temperature via magnetization. We do all similar cal-
culations as done in the previous study within DMFT. Our results show that
this improved model is capable to properly capture (at least qualitatively)
the profile and temperature-dependent behavior of the whole optical con-

ductivity spectrum from the DC limit upto 22 eV.

Keywords: MIT, Hopping parameter, Optical conductivity.-
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Bab 1

Pendahuluan

1.1 Latar Belakang

Penelitian material lantanum mangan oksida atau LaMnO; (LMO) yang
kemudian disebut manganite dilakukan pertama kali oleh Jonker dan Van
Santen pada tahun 1950 [1][2]. Material ini ketika didoping dengan unsur-
unsur kalsium (Ca), barium (Ba), dan stronsium (Sr), menunjukkan sifat-
sifat yang menarik. Pada awalnya monokristal LaMnO; bersifat antife-
romagnetik insulator, tetapi sesudah didoping dengan unsur-unsur diatas
dan menjadi polikristal La;_,(Ca,Br,5r),MnO3; maka senyawa ini menjadi
bersifat feromagnetik metal. Transisi antara feromagnetik metal dan antife-
romagnetik insulator ini disebut metal insulation transition (MIT).
Kemudian pada tahun 1951 Zener menjelaskan fenomena tersebut dengan
cara analitis, dan memperkenalkan interaksi yang lain dari sebelumnya. Se-
belumnya orang mengenal interaksi yang terjadi pada manganite adalah in-
teraksi super exchange yaitu interaksi elektron dari 2 kesatuan molekul yang
sama yang dimediasi oleh satu atau lebih molekul atau ion. Akan tetapi,
untuk material yang sudah didoping dengan unsur-unsur tersebut diatas,
dibuktikan terjadi interaksi yang disebut dengan interaksi double exchange
yaitu suatu interaksi magnetik berupa mekanisme perpindahan elektron
pada molekul yang berbeda muatan elektron di dalamnya dan dimediasi
oleh ion non magnetik, dan menjadikan senyawa ini bersifat feromagnetik
metal [3] - [5].

Ditinjau dari ion-ion yang terdapat pada material ini, pada awal sebelum



didoping, terdapat ion oksigen (O) yang mempunyai valensi 2-, ion lan-
tanum (La) mempunyai valensi 3+ sehingga ion mangan (Mn) mempunyai
valensi 3+. Ketika sudah di doping maka sebagian tempat La digantikan
oleh ion kalsium (Ca), yang mempunyai valensi 2+, sehingga ion Mn se-
bagian mempunyai valensi 4+. Inilah yang menyebabkan adanya valensi
ganda dari ion Mn yaitu 3+ dan 4+. Interaksi double exchange terjadi pada
ion-ion Mn yang bervalensi ganda tersebut [6].

Material manganite mempunyai sifat-sifat yang menarik untuk dipelajari.
Mulai dari sifat magnet yang dipunyai material ini sejak LMO. Sifat mag-
net material ini disebabkan karena adanya 3 elektron yang terdapat pada
subkulit ty, dan terkopel sangat kuat dan membentuk spin core. Kemudian
sifat magnetoresistance (MR) yang dipunyai manganite, yaitu sifat perubahan
resistivitas atau konduktivitas dari bahan ketika dikenai medan magnet lu-
ar [7]. Sifat ini menjadi sangat besar nilainya ketika sudah didoping, yang
kemudian disebut dengan sifat colossal magnetoresistance (CMR) [8][9].

Hal yang menarik lagi dari manganite yaitu adanya interaksi antara dera-
jat kebebasan muatan, spin, dan orbital. Diperkirakan ketiganya terkopel
secara kuat membentuk suatu keteraturan. Keteraturan derajat kebebasan
muatan, spin, dan orbital yang menjadikan material ini bersifat CMR. Akan
tetapi pembahasan mengenai hal ini tidak dibahas disini.

Eksperimen dan penelitian ataupun pengajuan teori banyak dilakukan oleh
para peneliti terdahulu. Tetapi kebanyakan menggunakan energi yang ren-
dah, sedangkan untuk mengeksplorasi sifat material ini lebih dalam lagi
memerlukan penggunaan energi yang cukup tinggi. Pada penelitian yang
terdahulu interaksi yang dipergunakan adalah interaksi langsung antara
Mn dengan Mn, sehingga pengaruh interaksi karena adanya atom O jarang
dipertimbangkan [11] - [13].

Eksperimen tentang pengaruh perubahan temperatur dan prosentase do-
ping pada konduktivitas optik dari material La;_,Ca,MnOj dilakukan oleh
Rusydi, et., al. [14]. Penggunaan foton dalam ekperimen ini memungkinkan
untuk mempelajari konduktivitas optik pada energi tinggi hingga 20 eV.
Selain diperlihatkan pengaruh energi dan temperatur terhadap konduk-
tivitas optik disekitar temperatur transisi feromagnetik, diperlihatkan ju-

ga perubahan spectral weight pada setiap wilayah energi terhadap peruba-
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han temperatur, dan memunculkan dugaan adanya interaksi antara spectral
wave pada energi rendah, menengah dan tinggi terhadap sifat manganite.
Pada wilayah energi rendah dan menengah temperatur tinggi nilai konduk-
tivitas optik juga tinggi, tetapi pada wilayah energi tinggi pada temperatur
tinggi nilai konduktivitas optik rendah. Grafik yang menyatakan keadaan
diatas terdapat pada bab 5 gambar 5.1.

Untuk mempelajari konduktivitas optik pada La, 7Cag sMnOs, Majidi, et., al.
[15] memodelkan suatu Hamiltonian efektif. Hasil yang didapatkan mem-
buktikan peran dari elektron-elektron pada subkulit p dari ion O sebagai
media hoping antara elektron-elektron pada subkulit d dari ion Mn sebagai
hal yang penting untuk mengetahui struktur elektron dalam material terse-
but. Dengan membandingkan konduktivitas optik dari hasil eksperimen
dan teori, didapatkan kesesuaian tren pada rentang energi menengah dan
tinggi. Tetapi ada ketidaksesuaian yaitu untuk daerah energi rendah dise-
kitar direct current (DC) limit yaitu sekitar 0,5 eV, hasil eksperimen menun-
jukkan terbentuknya fase insulator pada suhu tinggi T>T¢ dan fase metal
pada suhu rendah T<T¢, T¢ adalah temperatur Curie. Sedangkan model

oleh Majidi, et., al. [15], didapatkan perilaku metal untuk semua suhu.

1.2 Perumusan Masalah

Pada pembuatan model serta perhitungan konduktivitas optik oleh Majidi,
et., al. [15] untuk menerangkan hasil eksperimen yang dilakukan oleh Rusy-
di, et., al. [14], didapatkan hasil dari teori dan perhitungan dari kondukti-
vitas optik ada hal yang kurang sesuai dengan data eksperimen. Yaitu dari
hasil pemodelan dan perhitungan didapatkan perilaku metal untuk semua
temperatur pada energi pada DC limit, di daerah dimana seharusnya ter-
lihat sifat MIT dari material ini, sedangkan hasil dari data eksperimen me-
nunjukkan fase insulator pada suhu tinggi dan fase metal pada suhu ren-
dah. Maka pada penulisan ini kami berusaha untk merumuskan kembali
model matematika sistem dengan memperbaiki bagian kinetik dari Hamil-
tonian yang sesuai dan menghitung konduktivitas optik yang mampu men-
jelaskan MIT di limit DC.
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1.3 Hipotesis

Berikut adalah hipotesis terjadinya peristiwa transisi metal menjadi insula-
tor (MIT) dan pengaruh temperatur terhadap parameter hoping dan mag-
netisasi.

Transisi metal menjadi insulator dan transisi feromagnetik menjadi para-
magnetik, atau sebaliknya, berhubungan dengan korelasi magnetik dan pa-
rameter hoping. Magnetisasi diekspresikan dengan arah spin dari elek-
tron pada atom-atom Mn yang terdekat cenderung paralel atau anti pa-
ralel dan parameter hoping menyatakan kemampuan berpindah elektron-
elektron tersebut. Semakin besar kemampuan berpindah, material tersebut
cenderung bersifat metal. Interaksi yang terjadi pada LMO adalah superex-
change yang terjadi pada kristal kubik maka material bersifat antiferomag-
netik insulator karena tidak ada perpindahan elektron. Setelah didoping de-
ngan Ca maka material berubah menjadi LCMO dan terjadi interaksi double
exchange. Adanya interaksi doule exchange pada LCMO menyebabkan arah
spin dari elektron-elektron atom Mn cenderung sejajar, sehingga material
ini bersifat feromagnetik logam. Hal ini berhubungan dengan pernyataan
Anderson dan Hasegawa yang menyatakan bahwa elektron-elektron bisa
saling berpindah jika arah spin dari elektron-sejajar sejajar dan tidak dapat
berpindah apabila arah spin tidak sejajar [30].

Pada saat temperatur naik, eksitasi termal membuat orientasi spin lebih
acak demi memaksimalkan entropi pada keadaan ekuilibrium, maka pa-
rameter hoping akan mengecil, demikian juga magnetisasi akan semakin
kecil yang ditandai arah spin dari elektron-elektron menjadi semakin tidak
paralel, karena dengan kenaikan temperatur menyebabkan arah spin ter-
ganggu dan cenderung menjadi tidak teratur. Sehingga keadaan spin yang
sejajar cenderung menjadi tidak sejajar, artinya feromagnetik berubah men-
jadi antiferomagnetik. Apabila temperatur sudah melampaui temperatur
Curie, maka pengaruh magnetik digantikan dengan pengaruh Jahn Teller.
Distorsi Jahn Teller menyebabkan elektron elektron terjebak (trap) tidak bisa
melompat diantara atom Mangan, dengan demikian maka material ini akan
menjadi bersifat insulator dan antiferomagnetik, dengan demikian maka
terjadilah peristiwa MIT pada LCMO.
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1.4 Tujuan Penelitian

Tujuan dari penulisan ini adalah untuk menjelaskan MIT yang belum dije-
laskan pada model sebelumnya sehingga model yang diajukan lebih men-
dekati keadaan sistem sebenarnya dari perhitungan konduktivitas optik
Laj 7Cap sMnQO3. Metode yang akan dilakukan adalah dengan merumuskan
kembali bagian kinetik dari Hamiltonian, yaitu dengan metode pendekatan
tight binding. Kemudian dari hipotesis, kami mengajukan persamaan yang
merupakan hubungan antara parameter hoping, magnetisasi, dan tempera-
tur. Dengan memasukkan koreksi diatas maka diharapkan transisi metal-
insulator yang diamati eksperimen dapat dijelaskan. Dengan mengusulkan
model Hamiltonian yang baru kemudian dihitung dengan perhitungan nu-
merik, maka diharapkan akan menghasilkan grafik hubungan antara kon-
duktivitas optik dengan energi foton yang lebih sesuai dengan data ekspe-

rimen.

1.5 Metoda Penelitian

Tahap awal penelitian ini adalah mengusulkan Hamiltonan model yang
efektif. Dengan merumuskan kembali bagian kinetik dari Hamiltonian de-
ngan metoda tight binding. Selanjutnya model diuji dengan perhitungan
konduktivitas optik sebagai fungsi energi foton dan density of states (DOS)
sebagai fungsi energi. Apabila model untuk ground-state sudah diasum-
sikan valid, selanjutnya dilakukan perhitungan-perhitungan dengan vari-
asi temperatur.

Perhitungan konduktivitas optik akan dilakukan dengan teknik pendekatan
fungsi Green dalam kerangka algoritma dynamical mean-field theory (DMFT).

1.6 Sistem Penulisan

Sistem penulisan yang kami susun adalah pertama pendahuluan meliputi
latar belakang penelitian material ini, masalah yang timbul, dugaan me-
ngatasi masalah, hipotesa, tujuan penelitian, dan metode penelitian yang

dipakai. Selanjutnya adalah kajian pustaka meliputi pembelajaran tentang
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material sebelum didoping, proses doping, dan setelah didoping, interak-
si magnetik yang terjadi, rumus kimia material, sifat magnetotransport ma-
nganite, metode tight binding, konduktivitas optik, fungsi Green, dan DMFT.
Kemudian dilanjutkan dengan penyusunan model matematika, yang meru-
pakan suatu formula yang diturunkan dari sifat-sifat material, penurunan
persamaan-persamaan, sehingga terbentuk suatu perumusan yang berben-
tuk Hamiltonian, yang merupakan model dari sistem yang sedang diteliti.
Kemudian dilanjutkan dengan metode perhitungan, formula Hamiltoni-
an yang telah diturunkan diselesaikan dengan metoda pendekatan fung-
si Green dan perhitungannya dilakukan secara numerik dengan menggu-
nakan program komputer Fortran 95 dalam kerangka algoritma DMFT. Ke-
mudian dilanjutkan dengan hasil dan pembahasan, data yang dihasilkan
dari hasil perhitungan numerik, diintepretasikan dalam bentuk grafik. Gra-
fik yang dihasilkan secara teori dibandingkan dengan grafik yang dihasilkan
secara eksperimen. Perbandingan grafik yang dihasilkan dibandingkan de-
ngan data eksperimen, menunjukkan keberhasilan memodelkan sistem yang
diteliti. Kemudian dilanjutkan dengan lampiran paper yang telah dipu-
blikasi yang berhubungan dengan penelitian ini, dan lampiran selanjutnya
adalah penurunan bagian kinetik Hamiltonian yang baru. Penulisan di-

akhiri dengan susunan daftar acuan yang digunakan.
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Bab 2

Kajian Pustaka

2.1 Manganite

Kajian pustaka diawali dengan pembelajaran tentang material yang diteliti
yaitu manganite. Pada saat ini ada banyak senyawa manganite yang yang
sedang dalam penelitian antara lain adalah LaSrMnO;, LaBaMnOs, LaCa-
MnOs;, PaCaMnO; dan masih ada beberapa lagi yang lain. Tetapi dalam
tulisan ini hanya akan di bahas senyawa LaCaMnQO;. Hal ini disesuaikan
dengan data eksperimen yang didapat.

Senyawa ini didapatkan dari doping kalsium (Ca) pada senyawa LaMnOj
(LMO), kemudian menghasilkan senyawa La;_,Ca,MnO3 (LCMO) atau di-
tulis dalam bentuk lengkap jumlah elektron dan valensinya adalah

Laj" Ca2*MniZ MnIVO;, dengan x =0 .... 1.

Gambar 2.1 menunjukkan struktur kristal dari senyawa LCMO yang mem-
bentuk struktur perovskite. Dengan atom biru adalah mangan (Mn), atom
merah adalah oksigen (O), dan atom ungu adalah lanthanum (La) dengan
doping atom kalsium (Ca)

Doping atom Ca pada senyawa LMO menjadi LCMO, akan menyebabkan
terbentuknya valensi ganda pada atom Mn. Dan senyawa monokristal LMO
akan menjadi senyawa polikristal LCMO.

Tinjauan kulit dan elektron yang mengisi dari atom - atom yang terlibat

didalamnya adalah :

e Lantanum *"La = 1s? 2s? 2p° 3s? 3p° 4s? 3d! 4p% 5s? 4d'? 5p° 5d! 6s?
ion La®T= 1s? 252 2p° 3s? 3p° 452 3d! 4pf 552 4d'? 5p°



Gambar 2.1: Bentuk struktur kristal perovskite LCMO. Atom biru adalah
mangan (Mn), atom merah adalah oksigen (O), dan atom ungu adalah lan-
tanum (La) dengan doping atom kalsium (Ca) sebanyak 30%

e Kalsium 2°Ca = 1s? 2s* 2p°® 3s? 3p°® 4s?
ion Ca?"= 1s? 252 2p° 3s? 3p°

e Mangan **Mn = 1s? 2s? 2p° 3s? 3p° 3d° 4s?
ion Min®*= 1s? 2s% 2p% 3s? 3p° 3d*
ion Mn** = 1s? 2s? 2p® 3s? 3p® 3d*

e Oksigen ®0 = 1s? 2s? 2p*
ion O~ = 1s? 2s? 2p°

Pada LMO, ion O mempunyai valensi 2-, ion La mempunyai valensi 3+,
maka valensi ion Mn adalah 3+. Sesudah didoping, terbentuk LCMO, be-
berapa ion La diganti dengan ion Ca yang mempunyai valensi 2+, maka
ada beberapa ion Mn yang bervalensi 4+. Jadi terdapat valensi ganda dari
ion mangan yaitu Mn** dan Mn**.

Ketika belum didoping terdapat ion Mn**, kulit 3d yang seharusnya terisi
10 elektron, hanya terisi sebagian, yaitu 4 elektron mengisi 5 orbital. (kulit
3:n=3,1=2,m;=-2,-1,0, 1, 2. Jadi ada 5 orbital).

Ketika sudah didoping terdapat ion Mn*", kulit 3d hanya terisi sebagian,
yaitu 3 elektron mengisi 5 orbital.

Pada manganite yang terdegenerasi mempunyai energi yang sama, tetapi
dengan adanya pengaruh medan kristal (crystal field), dimana setiap ion Mn
didalam kristal, dikelilingi oleh 6 ion oksigen yang berbentuk oktahedral,

menyebabkan kulit d tersebut mengalami split menjadi 2 subkulit yaitu ts,
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dengan level energi lebih rendah (berisi subkulit d,,, d.,, dan d,.) dan e,
dengan level energi lebih tinggi (berisi subkulit d,2_,> dan ds,2_,2). Distorsi
Jahn Teller menyebabkan split yang berikutnya. Kopling Jahn Teller menye-
babkan deformasi pada MnOg yaitu adanya pemanjangan (elongation) po-
sisi sumbu z atau posisi sumbu x dan y. Sehingga menyebabkan terpecah-
nya degenerasi orbital. Subkulit e, terpecah menjadi dua yaitu d,2_,» dan
ds.2_,2, dan subkulit ty, terpecah menjadi 2 juga yaitu satu kulit berisi d,,,
dan satu kulit lagi berisi d.,, dan d,,.. Lihat gambar 2.2.

Posisi kulit ty, lebih mendekat ke inti, sedangkan kulit e, menjulur kelu-

i s x2 - '\,2

3z2 - 42

Gambar 2.2: Splitting akibat pengaruh medan kristal dan distorsi Jahn Teller
[42]

ar, sehingga mengakibatkan kulit e, ini menjadi overlap dengan kulit yang
lain. Pada manganite kulit ini diperkirakan akan mengalami overlap dengan
kulit p dari atom oksigen, sehingga memungkinkan terjadinya pemindahan
elektron antar kulit d ion Mn dengan kulit p pada ion O.

Pada manganite kulit e, mempunyai energi yang lebih tinggi dari kulit ty,.
Hal ini disebabkan karena elektron pada kulit e, merasakan tolakan dari
ion oksigen yang lebih kuat dari pada elektron pada orbital t,,. Orbital e,
langsung mengarah ke ion oksigen, sedangkan orbital t;; mengarah ke ru-
ang kosong diantara ion-ion oksigen.

Pengisian 3 elektron pada orbital d pada manganite adalah dengan mengisi

subkulit ty, , ketiga elektron mengalami gaya tolak Coulomb, memenuhi
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teori eksklusi Pauli dan kopling Hunds. Menyebabkan ketiga elektron ini
terkopel sangat kuat sehingga membentuk spin core dengan besar spin S
adalah 3/2 (penjumlahan dari 3 elektron dengan masing masing 1/2). Dan
elektron ke 4 akan mengisi kulit e, yang mempunyai energi lebih tinggi.
Karena kulit ini overlap dengan kulit yang lain, maka diperkirakan terjadi
pertukaran elektron pada kulit ini. Untuk selanjutnya diperkirakan terjadi
interaksi double exchange antara ion Mn®** dan Mn** dengan media ion O?".
Didalam struktur molekul LMO, ion Mn hanya mempunyai satu valensi
yaitu 3+, dan terjadi interaksi super exchange antar ion-ion Mn** yang be-
rada pada kulit 3d melalui elektron yang terdapat pada kulit 2p dari ion
oksigen, interaksi super exchange menyebabkan material ini bersifat antife-
romagnetik insulator. Pada bab sebelumnya telah dijelaskan bahwa doping
Ca yang bervalensi 2+ pada senyawa LMO menyebabkan terbentuknya fase
campuran dari ion-ion Mn, yaitu Mn** dan Mn**. Fase campuran yang ter-
jadi menyebabkan adanya loncatan elektron antar ion Mn** dan Mn*+ yang
terdekat yang juga melalui perantara elektron pada subkulit p pada ion O.
Interaksi yang terjadi semacam ini disebut dengan interaksi double exchange.
Lihat gambar 2.3

Jonker dan Van Santen [1][2] menemukan bahwa kristal perovskite LMO

o Mn*

Gambar 2.3: Interaksi double exchange. Elektron pada state e, pada ion Mn?**
melakukan interaksi pertukaran (exchange) dengan ion Mn*" melalui media
ion O .

yang merupakan antiferomagnetik insulator, menjadi metal ketika disubs-
titusi dengan Ca menjadi La;_,Ca,MnOs. Bila x adalah sekitar 0,3 sistem
menampilkan transisi metal - isolator pada temperatur Curie (T.) sekitar
260 K. Pada suhu yang sama bersamaan dengan transisi metal - isolator sis-

tem menjadi feromagnetik, lihat gambar 2.4
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Pada T,, sistem menjadi metal dan feromagnetik (ditandai dengan kenaikan

Phase Diagram of La_,Ca,MnQO5
1000 :
900+t
800+
700
600

R

500

T (K)

400 EIE 5/8
300|C
200

x=1/8
100 ETI AN
e )

o A
00 02 04 06 08 1.0
Ca x

Gambar 2.4: Diagram fasa La;_,Ca,MnO; [24] sebagai fungsi temperatur
dan doping x. AF adalah antiferomagnetik, CAF adalah canted antifero-
magnetik, CO adalah charge ordered, FI adalah feromagnetik insulator, FM
adalah feromagnetik metal, dan adanya transisi struktur akibat temperatur
tinggi: R adalah rombohedral, dan O adalah ortorombik.

tajam dalam magnetisasi) lihat Gambar 2.5. Pada tahun 1951 Zener menje-
laskan fenomena diatas dan disebut dengan Zener double exchange (DEX)
[3] - [5]. Hal yang penting dalam mekanisme Zener DEX adalah bahwa
elektron mempertahankan ‘memori” spin ketika melompat dari site ke site
yang berikutnya. Proses melompat tersebut menyatakan sistem bersifat
metal sedangkan ketika elektron mempertahankan memori spin memper-
lihatkan sistem dalam keadaan feromagnetik. Itulah sebabnya mengapa
karena adanya mekanisme interaksi double exchange pada Lay7Cag sMnO;
maka material ini akan menampilkan perilaku metal dan feromagnetik da-

lam waktu yang bersamaan .
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Gambar 2.5: Variabel transport sebagai fungsi temperatur untuk Lag 73
Cap 95 MnO; [25]. a. Grafik magnetisasi (M) sebagai fungsi temperatur un-
tuk medan magnet yang berbeda. b. Resistivitas (p) sebagai fungsi tem-
peratur. Inset menunjukkan harga resistivitas pada temperatur rendah. c.
Magnetoresistance (MR) sebagai fungsi temperatur. Menurut Schifferel, et.,
al. grafik ini berlaku untuk doping x antara 0,2 dan 0,45 [25]
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2.2 Sifat Magnetotransport Manganite

2.2.1 Magnetoresistance (MR)

Magnetoresistance adalah adanya perubahan tahanan listrik ketika bahan
tersebut diletakkan dalam suatu medan magnet luar, dan didefinisikan se-
bagai:

(H)

_ p(H) — p(0)
MR = — 100% (2.1)

dengan p(H ) adalah resistivitas karena adanya medan magnet dengan keku-
atan H dan p(0) adalah resistivitas tanpa adanya medan magnet. Besar ke-
naikan atau penurunan resistansi pada MR semacam ini adalah beberapa

persen.

2.2.2 Giant Magnetoresistance (GMR)

GMR terjadi karena efek magnetoresistance mekanika kuantum diamati da-
lam struktur lapisan tipis (film) yang terdiri dari beberapa lapisan bahan
feromagnetik dan non-magnetik. Efeknya diamati sebagai perubahan ham-
batan listrik. Tergantung pada magnetisasi lapisan feromagnetik yang ber-
dekatan berada dalam arah paralel atau anti paralel. Resistansi rendah un-
tuk penyelarasan paralel dan tinggi untuk penyelarasan antiparalel. Lihat
gambar 2.6, ketika head (lapisan ferromagnetik bebas) melalui suatu daerah
magnet pada hard disk, magnetisasi dari lapisan magnet diatur sejajar de-
ngan magnetisasi dari ferromagnetik yang dijepit (the pinned magnetic layer),
dan sebaliknya. Arah magnetisasi bisa diatur dengan menerapkan medan
magnet luar.

Prinsip GMR digunakan untuk membaca dan menulis informasi dalam

read-head hard disk magnetic.

2.2.3 Colossal Magnetoresistance (CMR)

Sifat MR yang dipunyai manganite, yaitu sifat perubahan resistivitas atau

konduktivitas dari bahan ketika dikenai medan magnet luar, menjadi sa-
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Gambar 2.6: Prinsip kerja GMR [26]

ngat besar nilainya ketika sudah didoping, sifat ini disebut dengan CMR.
Perubahan orde MR yang sangat besar disebabkan karena adanya keteratu-
ran derajat kebebasan muatan, spin dan kisi yang terkopel bersama dengan
sangat kuat yang terdapat pada material ini. Mekanisme pada CMR, spin
cenderung untuk berbaris searah, pengaruh medan magnet luar memban-
tu menyelaraskan spin-spin tetangga. Pelompatan (hoping) dari Mn?®* ke
Mn** tentu saja menjadi mudah.

Dalam bahan-bahan tertentu, penerapan medan magnet 7 tesla dapat meng-
hasilkan kenaikan atau penurunan resistivitas pada CMR sangat besar [8][9].
Tetapi temperatur efektif masih terlalu rendah untuk pengaplikasiannya.
Aplikasi CMR yang diharapkan untuk read/write head in magnetic recording

media, sensor, dan spin-polarized electronics.

2.3 Konduktivitas Optik

Konduktivitas adalah kemampuan material untuk mengalirkan elektron se-
bagai fungsi frekuensi. Jika suatu bahan diletakkan pada suatu medan
listrik. Maka akan terjadi redistribusi elektronnya dan arus akan dinduk-
sikan.

Konduktivitas optik suatu cara untuk mempelajari struktur pita elektron
pada zat padat. Energi yang dipergunakan dalam eksperimen adalah dari
energi foton. Foton adalah merupakan gelombang elektromagnetik, yang
terdiri dari medan listrik dan magnet dengan frekuensi tertentu.

Hubungan antara rapat arus J(w), konduktivitas optik o(w), dan medan
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listrik E(w) adalah :
J(w) =oc(w)E(w) (2.2)

w adalah frekuensi.
Penggunaan foton dalam perhitungan konduktitas optik ini memungkinkan

penggunaan energi yang cukup tinggi.

2.4 Tight Binding dan Hubbard Model

Tight Binding merupakan model yang telah dipakai untuk mendeskripsikan
struktur elektronik pada molekul dan zat padat. Struktur pita energi dari

elektron dikalkulasi dengan menggunakan kumpulan pendekatan dari fung

si gelombang berdasarkan superposisi dari fungsi-fungsi gelombang atom
yang terisolasi pada setiap atom.

Hamiltonian tight binding:

H= Z eazgaw + Z(—t)azgaj,(, (2.3)
io ij,o
dimana a' dan a adalah operator kreasi dan anihilasi, i dan j adalah masing-
masing site, o adalah orientasi spin, dan ¢ serta t adalah parameter hoping.
Tanda negatif pada t adalah suatu kesepakatan dan menunjukkan adanya
berkurangnya energi elektron ketika hoping.

Kelebihan dari panggunaan model tight binding adalah metodenya cukup
sederhana, cukup baik untuk menangani correlated system, meskipun seder-
hana tetapi efek kuantum tetap dipertahankan, serta waktu komputasi ke-
cil.

Hubbard model adalah pengembangan dari model tight binding dengan me-
nambahkan suku interaksi.

Hamiltonian Hubbard model:

H = Z eal’gaw + Z(—t)algaj,g + Z Uniani, (2.4)

17‘]70-

dimana n;, = azgai,g adalah operator bilangan okupasi, dan

U adalah gaya repulsif Coulomb.
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Dari persamaan diatas Hamiltonian bisa dituliskan,

H = Hy+H (2.5)
Hy = Z eazaai,a + Z(—t)azaaw merupakan bagian kinetik

1,0 %,7,0
(unpertubated Hamiltonian)
H, = Z Un;4n;; merupakan bagian interaksi

7

2.5 Fungsi Green dan DMFT

Penyelesaian formulasi model matematika yang sudah didapatkan nanti
dengan mempergunakan metode fungsi Green melalui kerangka algoritma
DMFT.

Bentuk fungsi Green dari sistem yang didalamnya terdapat berbagai macam

interaksi dapat ditulis dalam bentuk :
Gk, 2)] = [z = e(k) = X(k, 2)] ! (2.6)

Y (k, z) adalah suku self energy, suku ini membawa informasi semua interak-
si yang dialami elektron di satu site.

Sedangkan z adalah frekuensi, yang dalam perhitungan dilakukan dalam
dua domain frekuensi, yaitu domain frekuensi Matsubara dan domain fre-
kuensi real. Kedua domain frekuensi itu dirumuskan sebagai :

Frekuensi Matsubara :

2 = iwn + p (2.7)
Frekuensi real :

z=wn +i07" (2.8)

Dispersi energi (¢) sebagai fungsi k dari sistem LCMO memiliki struktur

kubus sederhana (simple cubic) :

e(k) = —2t(cos(kya) + cos(kya) + cos(k,a)) (2.9)
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Ide dasar dari metode DMFT adalah problem kompleks yang bisa juga di-
anggap sebagai problem kisi diaproksimasi sedemikian rupa sehingga men-
jadi problem satu site. Dalam hal ini derajat kebebasan dalam sebuah sistem
tereduksi sehingga problem yang kompleks menjadi sangat sederhana.

Perhitungan numerik dalam DMFT diawali dengan memasukkan harga te-
bakan untuk nilai self energy, kemudian perhitungan self energy matrix di-
lakukan secara self consistent, sampai didapatkan hasil dari proses yang kon-

vergen.
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Model Matematika

Tahap selanjutnya adalah menurunkan model matematika dari sistem yang
diteliti, model matematika tersebut merupakan rumusan yang bisa mende-
kati atau bahkan mewakili sifat-sifat dari sistem tersebut. Adapun formu-
la yang dipergunakan untuk memodelkan sistem LCMO diturunkan de-
ngan merumuskan Hamiltonian dari sistem tersebut. Untuk selanjutnya
Hamiltonian yang didapat diselesaikan atau dicari solusinya, apabila ru-
musan yang dihasilkan cukup sederhana maka penyelesaian dikerjakan se-
cara analitis, akan tetapi untuk model matematika yang rumit penyelesaian
bisa dibantu dengan metoda numerik.

Hamiltonian dari sistem LCMO ynag kami turunkan terdiri dari 2 bagian,
bagian pertama H, adalah suku kinetik elektron yang menyatakan interaksi
elektron dan memakai metoda tight binding maka disebut Hamiltonian tight
binding (Hy), bagian kedua H, adalah suku-suku interaksi yang terdiri dari
interaksi Coulomb (Hg) dan kopling Hunds ().

H = H0+H1
= Hy+ Hgo + Hy, (3.1)

Bagian kinetik Hamiltonian merupakan formula dari struktur kristal La, 7
Cags MnO; dimodelkan dengan sel satuan yang terdiri dari satu ion ma-
ngan (Mn) dan tiga ion oksigen (O), yang membentuk kubus dengan kons-
tanta kisi a diasumsikan sama dengan satu Angstrom. Keberadaan ion lan-
tanum (La) dan kalsium (Ca) belum diperhitungkan dalam penelitian ini,

karena keterbatasan peralatan dan waktu.
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Struktur kristal diasumsikan kubik dengan sel satuan berisi satu atom Mn
dan 3 atom O. Atom O diberi label 1, 2, dan 3 membedakan orbital-orbital p
dari atom-atom O yang digunakan untuk membentuk Hamiltonian. Lihat

gambar 3.1

Gambar 3.1: Struktur kristal dari model yang disederhanakan [15].

Orbital-orbital basis (basic orbitals) adalah :

1. [Mn ey 2p24), 6. IMne; 2,2 ),
2. |Mn ey 3.2_,21), 7. [Mneg 32,2 ),
3. |01 py), 8. |O1py),

4. Oz py), 9. |02 py), dan

5. 103 py), 10. O3 py).

Dengan catatan bahwa perbedaan antara keadaan energi yang lebih ting-
gi (upper) |Mn e, ,2_,2) dan energi yang lebih rendah (lower) |Mn e, 5,2_,2)
berhubungan dengan split karena pengaruh medan kristal dan distorsi Jahn
Teller. Dengan menggunakan kumpulan basis diatas dan notasi yang digu-
nakan |a) = |22 — ¢?) dan |b) = [32% — r?).

Bagian pertama dari Hamiltonian adalah

Hy = Hy = i ZUL[HOG{)]nk (3.2)

dimana 7 adalah suatu vektor baris yang elemennya terdiri dari operator-

operator kreasi terkait dengan 10 orbital basis dan 7 adalah merupakan
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vektor kolom dan berisi operator-operator anihilasi (destruksi) yang sesuai.
Dari elemen-elemen diatas terbentuk matriks [H((k)|, yaitu matriks ruang
momentum 10 x 10, yang strukturnya disusun oleh blok 5 x 5 sesuai de-

ngan arah spinnya, yaitu :

(Ho(K)) = [H“(k) 0 ]

0 Hy(k),

dimana 0 adalah matrik nol ukuran 5x5,

H o(k)T(i) =
Ejr 0 —2t1 cos %’3 —2t1 cos I%y —2t1 cos %
0 —E 7 —2t9 cos ’%I —2t5 cos I%y —2t9 cos %
k. k ky
—2t1 cos 77” —2t9 cos 7”” E, —4too COS f cos f —A4t o COS f cos f
—2t1 cos %’ —2t9 cos /%y —4t oo cOs k—\/% cos k—\/% E, —4t o0 cOs ]\C/yi cos ’f/%
k Kz kg ke ky k
—2t1 cos 7Z —2to cos 7 —4t,0 COS V) cos VG —4t oo COS 73 cos 7% Ep

Perhitungan elemen-elemen matriks pada bagian kinetik ini terdapat pada
lampiran B

Selanjutnya adalah elemen interaksi dari Hamiltonian

Hq = Hq, +Hg, + Hg,
= Z Unalgnb o’ + Z Ulnannazi + Z Ug'nb Tnb 1 (33)

ZO’O’

HQl = Z Unaignbigl (34)

i,0,0'

Bentuk ini adalah gaya tolak Coulomb antara elektron pada orbital e, dari
ion Mn atas (z? — y?) dan bawah (322 — r?) pada satu site (the inter-orbital
on-site Coulomb repulsions)

> o0t Unlason, o dipecah menjadi 2
L Z’L o,0’ Un(lio'bz-/ba’
2. Zi,ma’ Uai*aanbia’

Ne,e dan ny,, dianggap bukan operator harganya 0 atau 1 adalah jumlah

pengisian elektron yang mungkin pada orbital Mn.,, |a) = |2 — y?) dan

Universitas Indonesia



21

|b) = |32% — r?), dengan masing-masing spin o dan ¢’ adalah spin up (1) dan
spin down ().

Bentuk ini termasuk matrik self energy (10 x 10), yaitu pada elemen-elemen
matrik :

[1,1] = [6,6] = U (nr + ny)

2,21 = [7,7] = U(nat + 1ay)

Ho, + Hoy = Y Uinanay + Y Usniny,y (3.5)

Bentuk ini adalah gaya tolak Coulomb antara elektron pada orbital e, de-

ngan elektron pada obital t;, pada ion Mn dalam satu site (the intra-orbital

on-site Coulomb repulsions).

Disini diasumsikan bahwa U, = U,2_,2 dan U, = Us,2_,2 bernilai tak hingga,

sehingga mencegah pengisian ganda pada orbital-orbital : |Mn e, ;2_,24),

IMn e 3.2_,24), |[Mn ey ,2_,2 ), and [Mn e, 5,2_,2 |).

Untuk mengimplementasikan hal ini pada Hamiltonian, dengan pendekatan
bahwa interaksi dengan energi tak hingga dianggap tidak mungkin / sulit

terjadi sehingga ada state-state yang harus diabaikan, kita kalikan semua ele-

men diagonal utama dan yang diagonal yang lain yang mempunyai indeks

1,2, 6, dan 7 dengan faktor setengah.

G11 G12 . 1 Gll G12
(G21 Gy 2 |G21 G| ’
-Gm G17_ N 1 _Glﬁ G17_
[emerd 2 |Gy Gor|
G61 G62 N 1 C7161 G62
G Gr 2 G Gra ’
(Ges Gor (Ges Gor)
66 Gor| 1 1Ges Ger| (3.6)
|G Grr) 2 |G Grr)

Dengan pembatasan ini jumlah total state tiap satuan sel berkurang dari 10
ke 8.
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Bentuk interaksi selanjutnya adalah
Hy, == JuSis; (3.7)

merupakan interaksi magnetik double exchange antara spin lokal dari Mn,
yaitu S, yang dibentuk oleh kopling Hund yang kuat diantara 3 elektron-
elektron pada kulit t,, dan menghasilkan jumlah spin £, dengan spin yang

terdapat pada elektron-elektron kulit e, atas dan bawah, yaitu s.

S = S,i+S,j+S.k
s = smg + syj' -+ szl%
Ss = 58, +Sys, + 5.5
—JuS.s = —Ju(Syss + Sysy + 5.5,)

Dengan mempergunakan koordinat bola (r =1)

Sy = Ssinfcoso
Sy, = Ssinfsing
S, = Scoso

dan matrik Pauli

=30 () ()
e
s ) 6)

h cosf  e?sinf\ [a
—JuS.s=——=JyS (al b , T 3.8
1S5 2 (OLT ¢> (e‘z¢sin6 —cos&) <b¢ ()

Bentuk ini termasuk matrik self energi yaitu pada elemen-elemen matrik :
[1,1] =[2,2] = —2Jy S cos b
[6,6] = [7,7] = 2JyS cos b
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[1,6] = [2,7]
6,1] = [7,2]

—2JuS sinf exp(ig)
—L2JuS sinfexp(—ig)

Model Hamiltonian interaksi gaya tolak Coulomb antara elektron pada
orbital e, dari ion Mn atas dan bawah pada satu site dan kopling Hunds

membentuk elemen-elemen matrik self energy (10 x 10):

[X] = [Hq|+ [Hy] (3.9)
Y Yie| —Jg S cosO+n U —Jy S sinf(cos ¢ + i sin )
Y1 Ses| | —Jug S sin f(cos ¢ — i sin @) —Jg S cosO+n U
Yo Yor| —Jy S cos6 —Jy S sinf(cos ¢ + i sin )
Yoo Y| | =Jy S sin O(cos ¢ — i sin @) Jg S cosf

Sehingga didapatkan bentuk Hamiltonian

1
H = N ; TIIT([HO(k)]nk + Z Unamnbiaf =+ Z UlnaiTnaiJ,

i,0,0" %

+ Z Uanp, 110, — Z JuS;.s;. (3.10)

Selanjutnya persamaan ini diselesaikan dengan perhitungan numerik.
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Bab 4

Metode Perhitungan

Rumusan Hamiltonian yang telah diturunkan pada bab sebelumnya akan

diselesaikan dengan metoda pendekatan fungsi Green dan algoritma DMFT.

4.1 Fungsi Green

Fungsi Green dari sistem diatas , yang merupakan matrik 10 x 10 dapat

didefinisikan sebagai :
(G, 2)) = [[Ho()] + (2] (A1)

¥(z) adalah matrik self energy, pada awalnya diberikan suatu harga tertentu,

selanjutnya akan dihitung secara self consistent dan konvergen.

4.2 Dynamical Mean Field Theory (DMFT)

DMEFT dipergunakan untuk mencari solusi dari fungsi Green. Fungsi yang
merupakan permasalahan kisi disederhanakan menjadi permasalahan 1 site

(Brillouin zone).
G = 5 SI0 (0 2) 42)
K

Dari interaksi Coulomb Hg, dan Hg, dari formula Hamiltonian, seperti di-
jelaskan pada bab 3, untuk implementasi pada Hamiltonian, dengan be-

berapa pendekatan, semua elemen yang mempunyai indeks 1, 2, 6, dan 7
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dikalikan dengan faktor setengah, lihat persamaan (3.6). Fungsi Green yang
beberapa elemennya sudah dikalikan setengah ini, disebut dengan fungsi
Green efektif

[G(2)] — [G(2)]ess (4.3)
Sedangkan fungsi Green mean field adalah
(G)mg = (GO + B (44)

Pada bab 3 sudah dibentuk matrik self energy [X] yang merupakan jumlah
dari Hamiltonian inter orbital on site Coulomb repulsion dan koping Hunds,
yaitu persamaan (3.9). Kemudian dihitung matrik fungsi Green local inter-

acting

(G (2)] = [[G(2)mf] ™" = [E ()] (4.5)

Untuk masing-masing site Mn pada (n;), probabilitas spin S pada Mn yang
mempunyai arah sebesar sudut ¢ terhadap arah magnetisasi (yang didefini-

sikan sebagai sumbu z) adalah :

P o 675"1 (cos0) 46
leost) = 7. 4.6
dimana
Zp, = / d(cos )¢~ Sm(cos?) (4.7)
adalah fungsi partisi lokal, dan
Sp,(cos ) = — Z In det[G,, (iw, )] e~ ™n0" (4.8)

adalah efective action.

Harga rata-rata dari [G,,(z)] untuk seluruh harga ¢ dan n; yang mungkin
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adalah :
G(2)]ew = (11— <nl>)/d(cos@)Po(cosﬁ)[Go(z)]
—l—(nl>/d(cosO)Pl(cosﬁ[Gl(z)] (4.9)

dimana (n;) adalah okupasi rata-rata dari orbital Mn,, energi rendah.
Langkah awal adalah memberikan harga tebakan pada potensial kimia (1)
dan matrik self energy [X(z)]. Kemudian nilainya akan berubah selama ite-
rasi sampai konvergen.

Nilai (1) berhubungan dengan pengisian elektron total pada setiap unit cell
({(ntotar))- Yang dapat dihitung untuk model kita adalah sbb:

Senyawa awal LaMnO3; mempunyai 6 O, elektron + 1 ¢, elektron = 7 elek-
tron tiap unit sel.

Karena sistem di doping dengan sejumlah « hole tiap site Mn, maka total

pengisian elektron tiap satuan sel menjadi :
<ntoml) = 7 — X (410)
(nyotar) dapat juga dihitung dengan menggunakan fungsi Green Matsubara

(Niotar) =T ZTr (1w, + )] avee”’”w, (4.11)

dimana DOS(w) didefinisikan sebagai
DOS(w) = —%ImTr[G(w +i0")]. (4.12)
Nilai i« dapat dicari dengan memenuhi persamaan :
[(otar) — (T — )| <, (4.13)

dimana € adalah eror terkecil yang ditoleransi. Matrik self energy yang baru

didapatkan dari :

[2(2)] = [Grg (2)] 7" = [G(2)] e (4.14)
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Nilai nilai potensial kimia ;¢ dan matrik self energy [¥(z)] yang baru yang
didapatkan, disubstitusi ke fungsi Green yang awal. Proses iterasi berlanjut
sampai didapatkan harga p dan [¥(z)] akhir. Prosesnya bisa dilihat pada
diagram alir (flow chart) gambar 4.1.

/ Intialize self energy /

v

Construct lattice Green Function (GF)

!

Average lattice GF over Brillion zone

v

Compute effective GF

v

Extract mean field GF
A\

Compute local interacting GF
)\

Average interacting GF over all degrees of freedom

v

Extract new self energy value

No
Convergen ?

Yes

Compute optical conductivity and DOS

Gambar 4.1: Diagram alir perhitungan konduktivitas optik dan DOS
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4.3 Konduktivitas Optik

Perhitungan tensor konduktivitas optik adalah :

Oap(w) = — [ dv -

7:: (f(%T)—f(VﬂLw,T))

S Tl (A, ) fos ()L AGK, v + ),

dimana :
O[Ho (k)]

Ok

adalah komponen kartesian dari matrik kecepatan. Dan

[oa(k)] =

[Ak,v)] = ([G(k,w + i07)] — [G(k,w — i0T)]) /(2mi)

(4.15)

(4.16)

(4.17)

adalah spectral function matrix, serta f(v,T) adalah fungsi distribusi Fermi

Dirac.
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Bab 5

Hasil dan Pembahasan

Hasil perhitungan numerik dari Hamiltonian sistem sudah didapatkan, un-
tuk membandingkan antara hasil perhitungan dengan data eksperimen ser-
ta hasil perhitungan yang sebelumnya, maka akan dijelaskan dahulu ten-
tang intepretasi hasil eksperimen dan hasil perhitungan yang sudah diker-
jakan sebelumnya.

Grafik perbandingan antara hasil eksperimen yang telah dilakukan oleh A.
Rusydi, et., al. pada PRB 78, 125110 (2008) [14] dengan studi teoritis de-
ngan mengajukan formula yang merupakan model dari sistem yang dia-
jukan oleh Majidi, et., al. pada PRB 84, 075136(2011) [15] dinyatakan dengan
gambar 5.1 dibawah ini.

Hasil pemodelan dari sistem Laj 7Cag sMnOs yang terdahulu [15] menun-
jukkan hasil yang hampir sesuai dengan data eksperimen, yaitu untuk mem-
buktikan ketergantungan konduktivitas optik terhadap temperatur. Tetapi
ada ketidaksesuaian pada daerah limit DC (energi foton sekitar 0,5 eV), di
tempat dimana perubahan dari metal menjadi insulator (MIT) belum tam-
pak pada hasil intepretasi yang berupa grafik. Hal ini cukup penting kare-
na bahan LCMO, yang diperkirakan bersifat CMR, seharusnya mempunyai
sifat MIT.

5.1 Hasil Perhitungan Numerik

Perhitungan dilakukan secara numerik dengan mempergunakan program

Fortran 90/95 dan dilakukan di laboratorium TCMP (theoretical condense
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- &
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Gambear 5.1: Grafik perbandingan antara hasil eksperimen oleh Rusydi, et.,
al., dengan studi teoritis yang merupakan model dari sistem oleh Majidj, et.,
al. Pada grafik hasil studi teoritis, transisi metal insulator pada daerah limit
DC (~ 0,5 eV) belum terbukti.
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matter physics) pada gedung UPP lantai 3 FMIPA Universitas Indonesia De-
pok, dengan metoda MPI (massage passing interface) dimana perhitungan di-
lakukan secara paralel untuk mempercepat waktu, sehingga running time
program menjadi lebih singkat.

Data yang dipergunakan sebagai input dari program ini adalah variasi tem-
peratur yang sesuai dengan pemodelan yang terdahulu yaitu untuk tempe-
ratur 97 Kelvin, 111 Kelvin, 129 Kelvin dan 194 Kelvin atau setara dengan
beta 120 eV, 105eV~1,90 eV, dan 60 eV~'. Gaya tolak Coulomb U = 8,5
eV; energi on site oksigen £, = -7,5 eV dan energi on site mangan adalah E,
atau energi akibat distorsi Jahn Teller (E;r) = 1 eV.

Pada perhitungan konduktivitas optik, harganya tidak hanya tergantung
pada energi tetapi juga tergantung pada temperatur, pengaruh temperatur
dimasukkan dalam formula melalui distribusi Fermi. Tetapi pada perhi-
tungan konduktivitas optik yang kami lakukan untuk beberapa tempera-
tur tidak menunjukkan perbedaan yang jelas. Kami mempercayainya bah-
wa temperatur seharusnya memberikan pengaruh pada perhitungan. Kami
sudah membuat perubahan pada Hamiltonian dan kami yakin akan kebe-
naran formula yang kami buat, tetapi ternyata pengaruh perbedaan tem-
peratur tidak dapat terlihat pada profil yang kami dihasilkan, jadi kami
menyimpulkan bahwa seharusnya ada mekanisme yang dapat membuat
efek ini menjadi kelihatan. Kami mempercayai bahwa parameter hoping
mempengaruhi hasil dari perhitungan, maka kami mengulang untuk pem-
bahasan ketergantungan parameter hoping terhadap temperatur.
Berdasarkan hipotesis kami pada bab sebelumnya, maka selanjutnya kami
mengajukan renormalisasi dari parameter hoping (t) yang berhubungan de-

ngan temperatur dan magnetisasi, dengan rumusan sebagi berikut,

t = a+bm+cm? (5.1)
T\~

m = (1—T—C) (5.2)

v = 0,1 (5.3)

dengan,
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t [2)

a 0,97 0,58

b | 0,6(T/Te-1) | 9(T/To-1)
20,8(T/Te-1) | -12(T/Te-1)

t; adalah parameter hoping dari elektron yang terletak pada kulit d dan
subkulit e, (z? — y?) dari ion Mn dengan elektron pada kulit p dari ion ok-
sigen, sedangkan t, adalah parameter hoping dari elektron yang terletak
pada kulit d dan subkulit e, (32 — r?) dari ion Mn dengan elektron pada
kulit p dari ion oksigen.

Penggunaan rumus untuk kasus ini adalah untuk harga T<T¢. Sedangkan
untuk harga T>T- maka harga t; = 0,97 dan t; = 0,58 sedangkan harga m
adalah nol.

Gambar 5.2 menunjukkan bahwa parameter hoping turun ketika tempera-
tur dinaikkan. Ketika elektron sudah cukup dekat, parameter hoping su-
dah cukup besar untuk menyebabkan elektron bisa berpindah dari ion Mn
ke ion oksigen atau sebaliknya, maka material akan bersifat metal. Dan de-
ngan naiknya temperatur jarak antar elektron membesar, maka nilai dari
parameter hoping mengecil, elektron semakin berat untuk pindah, maka
material akan bersifat insulator ketika elektron sudah tidak mampu untuk
pindah.

Gambar 5.3 menunjukkan bahwa dengan kenaikan temperatur harga para-
meter hoping turun, dan harga magnetisasi juga turun. Hal ini berhubu-
ngan dengan grafik pada paper Ramirez [25] yang menunjukkan hubungan

antara magnetisasi dengan temperatur.

Hasil perhitungan diintepretasikan dalam bentuk grafik fungsi antara kon-
duktivitas optik dan energi foton, lihat gambar 5.4, dengan variasi tempe-
ratur 97, 111, 129, dan 194 Kelvin. Harga konduktivitas optik pada daerah
energi rendah di sekitar limit DC (~ 0,5 eV) untuk temperatur rendah ke
tinggi, ada kecenderungan perubahan sifat material dari metal ke insulator,

diindikasikan dengan harga konduktivitas optik dari tinggi ke rendah.
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Gambar 5.2: Grafik hubungan antara parameter hoping (t) dengan T/T¢.
Nilai parameter hoping turun dengan kenaikan temperatur.

L L L B B B
m=MM, = (I-TT) "
5 L1 y=0.1

t, (V)

P I U S I N T RN N B
0 01020304050607 0809 1
m

Gambar 5.3: Grafik hubungan antara parameter hoping (t) dengan magneti-
sasi (m). Nilai harga parameter hoping turun dengan turunnya magnetisasi.
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Dari grafik juga didapatkan hasil pembagian daerah energi rendah (0-3 eV),
menengah (3-12 eV), dan tinggi (12-22 eV) cukup sesuai dengan data eks-
perimen. Demikian juga spectral wave function pada temperatur rendah ke
tinggi menunjukkan penurunan pada daerah energi rendah dan tinggi, se-
dangkan pada daerah energi menengah terjadi kenaikan. Hal ini juga cukup
sesuai dengan data eksperimen.

Pada temperatur Curie T¢ ~ 160 Kelvin, yang didapatkan dari referen-
si [15], efek gaya magnetik semakin kecil, sedangkan pengaruh distorsi
Jahn Teller semakin besar dengan kenaikan temperatur. Distorsi Jahn Teller
menyebabkan elektron pada kulit p terperangkap (trap), sehingga tidak bisa
melompat ke ion yang lain. Karena elektron tidak bisa bergerak atau energi
untuk berpindah tidak mencukupi disebabkan karena energi dari pita kon-
duksi ke pita valensi terlalu lebar maka material ini akan bersifat insulator.
Grafik 5.5 adalah hasil perhitungan density of states (DOS) pada temperatur
129 Kelvin. Bagian kiri adalah energi total dari oksigen (-10 eV) kemudian
antara -2 sampai 0 adalah energi ion Mn subkulit ¢, dan antara 8 sampai
12 eV adalah energi ion Mn pada subkulit e,.

Gambar 5.6 menunjukkan hubungan antara resistivitas dengan tempera-
tur yang dihasilkan dalam perhitungan, yang terjadi pada daerah limit DC.
Dengan kenaikan temperatur maka terjadi kenaikan juga pada resistivitas.
Karena resistivitas (p) berbanding terbalik dengan konduktivitas optik (o),
dengan hubungan,

(5.4)

pP=—
o
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Gambar 5.4: Grafik hubungan antara konduktivitas optik dengan energi fo-
ton. Pada daerah limit DC, harga konduktivitas optik turun untuk kenaikan
temperatur, ini mengindikasikan munculnya gejala MIT. Distribusi daerah
energi rendah adalah 0-3 eV, menengah 3-12 eV, dan tinggi adalah 12-22 eV.
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Density of States vs Energy at 129 Kelvin

Oxigen band Manganese band
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Energy (eV)

Gambar 5.5: Grafik hubungan antara density of states (DOS) dengan energi.
Menunjukkan besarnya energi yang terdapat pada ion O dan Mn sub kulit
eq4, dan potensial kimia () = 0.533

[
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Gambar 5.6: Grafik hubungan antara resistivitas (p) dengan temperatur pa-
da daerah limit DC.

Universitas Indonesia



37

o (103Q *cm™)

La il o 1 L 1 La 1 0

0 2 4 6 810 12141618 20 0 1
Photon Energy (eV)

Gambar 5.7: Perbandingan konduktivitas optik hasil eksperimen Rusydi,
et., al. [14] (a), hasil perhitungan teoritik Majidi, at., al. [15] (c), dan hasil
perhitungan teoritik kami (e). Panel (b), (d), dan (f) berturut-turut adalah
versi yang diperbesar (zoomed-in) daerah energi rendah dari grafik (a), (c),
dan (e).
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Gambar 5.7 adalah perbandingan konduktivitas optik hasil eksperimen
Rusydi, et., al. [14] (a), hasil perhitungan teoritik yang terdahulu oleh Majidi,
at., al. [15] (c), dan perhitungan teoritik kami (e).

Pembagian daerah energi adalah pergantian pengaruh temperatur dengan
konduktivitas optik. Untuk daerah energi rendah dan menengah kenaikan
temperatur menyebabkan kenaikan nilai konduktivitas optik, hal ini sesuai
antara hasil eksperimen dan hasil perhitungan teoritik. Perpotongan antara
grafik-grafik tersebut memperlihatkan nilai konduktivitas yang sama untuk
semua temperatur, hal ini digunakan juga untuk pembagian daerah pemba-
gian energi. Untuk daerah energi tinggi kenaikan temperatur menyebabkan
penurunan nilai konduktivitas optik, hal ini juga sesuai untuk ketiga gra-
fik. Hasil eksperimen memperlihatkan batas energi rendah, menengah, dan
tinggi adalah 3 eV dan 12 eV, sedangkan hasil perhitungan teoritik sebelum-
nya adalah 4,3 eV dan 11,9 eV, dan hasil perhitungan kami adalah 3 eV dan
12 eV. Sehingga disimpulkan pembagian daerah energi mulai energi ren-
dah, menengah, dan tinggi sudah sesuai antara hasil eksperimen dan per-
hitungan teoritik.

Selanjutnya panel (b), (d), dan (f) di gambar sebelah kanan berturut-turut
adalah versi yang diperbesar (zoomed-in) untuk derah energi rendah dari
grafik (a), (b), dan (c) diatas. Panel ini kami sajikan agar terlihat lebih jelas
kesamaan dan perbedaan ketiga grafik.

Pada gambar (b) yaitu hasil eksperimen terlihat kesesuaian dengan teori
bahwa dengan naiknya temperatur maka nilai konduktivitas optik menu-
run, untuk temperatur tertinggi harga konduktivitas optik mendekati nol.
Hal ini terlihat sangat ideal untuk membuktikan fenomena MIT. Kemudian
gambar (d) adalah hasil perhitungan teoritik yang terdahulu terlihat bahwa
semua temperatur menghasilkan nilai konduktivitas optik yang tinggi, jadi
fenomena MIT belum terlihat. Selanjutnya gambar (f) adalah hasil perhitu-
ngan teoritik kami, yang menyatakan bahwa dengan kenaikan temperatur
menyebabkan nilai konduktivitas optik turun, walaupun untuk tempera-
tur tertinggi, harga konduktivitas optik tidak sampai angka nol, akan tetapi
hasil ini sudah membuktikan fenomena MIT yang merupakan tujuan dari
penelitian kami.

Dari grafik-grafik hasil perhitungan kami ada beberapa bentuk yang ku-
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rang sesuai dengan data eksperimen, dan nilai konduktivitas optik yang
belum mencapai angka nol, kemungkinan disebabkan ada beberapa faktor
yang belum bisa kami masukkan dalam model kami, yaitu pengaruh dari
unsur lantanum (La) dan kalsium (Ca) yang seharusnya mempunyai kon-
tribusi dalam perhitungan teoritik, dan pengaruh medan kristal juga belum

dipertimbangkan dalam pembuatan model kami.
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Kesimpulan

Setelah melakukan pembetulan pada bagian kinetik Hamiltonian dari for-
mula yang merupakan model dari LCMO yang berdasarkan ekperimen yang
dilakukan oleh Rusydi, et., al. [14], dan dengan tambahan pengajuan per-
samaan parameter hoping yang berdasarkan pada sifat bahwa penambahan
temperatur akan menurunkan harga parameter hoping dan juga menurun-

kan magnetisasi, maka dapat kami simpulkan,

1. Perbandingan grafik antara hasil perhitungan yang baru dengan data
eksperimen menunjukkan tren yang sesuai. Data ekperimen menun-
jukkan perubahan sifat metal menjadi insulator (MIT) dengan bertam-
bahnya temperatur pada doped manganise, yaitu terlihat pada bebera-
pa garis pada daerah limit DC, harga konduktivitas optik menurun

dengan kenaikan temperatur.

2. Pembagian daerah energi rendah (0-3 eV), menengah (3-12 eV) dan
tinggi (12-22 eV) cukup sesuai, juga membuktikan ketergantungan
konduktivitas optik terhadap temperatur.

3. Spektral densiti pada daerah-daerah pembagian energi rendah, me-
nengah, dan tinggi untuk beberapa temperatur yang menyatakan su-
atu tren yang sama, yaitu untuk daerah energi rendah dan menengah
harga konduktivitas optik naik dengan naiknya temperatur dan pada
daerah energi tinggi harga konduktivitas optik turun dengan naiknya

temperatur.

4. Pada daerah limit DC transisi metal insulator (MIT) sudah terbukti.
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Abstract. A theory of high-energy optical conductivity of Lao-Caq MO ha: been proposed previoasly. The proposed
theory works to explain the temperabore-dependence of the optical copductivity for the photon exergy region above 4.3
eV fior up to ~22 &V, bat fzils to capure the comrect plysics cloze to the do limit in which mefal-irsulator Transition
oocurs, The mizzing physics at the low energy ha: been admowdedzed 2s mainly dos to not incorporating phonon dzsres
of freedom and electron-phonos interactions. In this study, we aim to complete the above theory by proposing 2 more
complete Hamiltonian mcorporating additional terms soch a: oystal field, towo modes of Jahn-Teller vibrabions, and
coupling betmeen elecitons and the two Tabm-Teller vibrational modes. We solve the model by mems of dynamical
maan-field theory. At this stage, we 2im to derive the malvtical fornmizs imvolved i the caloulation, and formelate the
alzarishenic implementation for the s=if-consistent caloulation process. Our fnal goal is to compute the density of sates
and the eptical conductivity for the complete photon energy range Som O to 27 oV at vamous temperrhres, and compare
them with the experimental data We expect that the improved model preserves the comect temperabure-dependent
pinymics 2t high photon emerpies, as already captured by the previows modsl, while it would also reveal feromazmstic
metal - paramzenetic mealator ran:ition at the dr Lt

INTRODUCTION
LaMnO;-based Manganites

Earliest research on Lalin(; was conducted by Jonker and Van Santen in 1950 [1, 2]. This material when doped
with Ca, Ba, or r, shows interesting properties, ie comelation between magnetic properties and electrical
condactivity. At first, Lahin0; iz a parsmamnetic insulator, ngt after having besn doped with any of the ahove
elements and becomes Lz (CaBr Sr b0y, it transfonms into ferromasmetic metal. LahinQ; compound forms
with a perovzkite crystal structure 2z shown in Fig. 1. When doped with Ca atoms it prodoces L, . +Ca.* Mn=
Mn, "0, Each O atoms in O has a valence -2, while La has 2 valencs +3, o that Mn haz a valence +3_ After being
doped with Ca, the material becomes (La, Ca)hin0; in which some La ion: are replaced with Cz fons having a
valence +1. This leads zome Min jons to have 2 valence +4. Hemce (La, Ca)hin0; hasz double valsnce in hin, ie
Mn™ and Win'*. The existence of this double valence induces the oocwrence of double ewchangs magmstic
mteractions that favor ferromametic alizmment two Mn ions with difference valence. Wheress, befors the addition
of Ca ioms, superswchanze magnetic interactions betoeen too Mn ioms with the same wvalence that fawor
antiferromagnetic alismment dorninates in the material [3-3].
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Jahn-Teller Vibration

In an isolated storn, o orbital has 5 degenerate suborbitals. In perovakite manganites, becanse of the mfluence of
cubic crystal field, thiz group of 5 degenerates subarbitals splits imto 2 parts, ie. ¢, (that containa 4, d,.. and g,
suborbitals) and &, (that contzing dz_ 7 and dp 22 suborbitals), where e sizles are higher in energy than &,
states. £;; states of an Mn fon are usnally filled with 3 elecrons whose spins are soongly coupled by Fmd's
coupling, forming the Mn jonz spin 5. Forther, becanse of Jahn-Teller distortion, e, states split imto 2 alighthy
differant levels.

Lahin(; doped with Ca fonming La, .Ca,Mn0; is conwnonly knoen a3 LCAMO. In LEMO, the dynamic Jabn-
Teller distartion plays zn important role While Jahm-Teller vibration already esists in LahinD;, Ca doping adds
exira holes to the system In some circumstance the holes are coupled with the Jahn-Teller phonons, making the
holez trapped or localized. This leads the system to be an insulstar Jahn-Teller distortion in LCAMO essentizlly
rezults from vibration of cxygen atoms suromnding an b ion around their eqoilibriom. The distortion of the system
crystal stmuchare is an attempt of the syztem to achieve the lowest energy.

To incorporate the dynamic Jahn-Teller vibration into our modeling, we follow the description of two vibration
modes proposed by Eanamard [6], @, and (, a3 depicted in Fig. I. For the detailed mathernatical formalation of the
Jahn-Teller vibration incorporated in ow modal, we follow Fef [7], where the Jahn-Taller local electron-phonon
interaction is described az g ¥, (@, 77 + Q4,75 Here, @;; and (),; are the Jahn-Teller displacersents of cocyzen atoms
arpund an Mn lon defined loczlly at 3 unit call 2. '.':f‘:'r'z =i EM; “;LEF:F:“& iz psendo spin operator that couples
diffevent o states in a site, with o7%" being Pauli matrices.

FORMULATION

We are interested to explore the optical canductivity of La,.Cahn0y; with x = 0.3. Following Fef. [8], here we
model the crystal stucture with 8 umit cell consisting of one mangamese (Mn) ion and three oxygen (0) fons, that
form a cube with lamtice constant being set equsl to one. The existence of lanthammm (La) and calcima {Ca) have
been igpored beczuse they are asmsomed mot to give amy temperature-dependent commibution to the optical
conductivity of the systern. As there are three oxyEen stoms in our modal onit cell the O jons ara lzbaled 1, 2, and 3
to distinspizh the @ orbitals belanging to different oxygen fons used a= part of the basis states to coastuct our
Hamiltanian. As described in Fef [2], we order the ten singla-particle orbitals used to constuct our Hamiltonian as
the following. [Mne, 22, [Mae, o zph [Mue, oz ) [Mre, ca_ s [O0peh [0 puh [0z 00k |02k
|':}z_p‘r:h and |D=p\1}‘

FIGUEE 1. LalvinCs perovzkdte crvstal structure.

Universitas Indonesia



45

FIGURE 2. {, zud , vibration madss.

Tlota that the basiz stares [Mne, s s} end [Mne_ 2 ») are degsnerats as they are defined in the sbsence of
Jahn-Teller distortion. Using the basiz set and the shorthand notstions |a} = |Hn B, 2,2} and [b) =
|Mn. £, zo7-r2 ), We propose aur model Hemiltonian as the following:

r:-—Tn.[.rfgr.t;umﬂrFJ.'n + 0 r’1+EI’KE‘+G’ —»u.}l Y ar

—Z Um, +Z:LI'L'1.I I +ZL‘, L Z‘r..s..:. . 4]

Thiz is an extemsion of the Hamiltonian already proposed in Bef. [8], with an addition of the second, third, and
fourth terms, each of which represents the coupling between electron and the JTahn-Teller vibration modes, the
potantizl enerzy of Jahn-Teller vibration along with the effect of external stresz acting an hn(; octzhadral in the &
direction, and the cry=tal field affect, as well a3 the modification on the first term (the ldnetic part that contams hn-
O and O-0 hoppines) by adopting the formulation of Anderzon Hazepawa for the Mo~ hopping pararnstars [7, 9,
101

The second tenm of the Hamiltonian can be detailed 2=

8 (07 + Q) =9  [(a7bQs, + B0d,) + (aals, — 575G, ] @

Thiz tenm is to be included in the self-enersy matrin In the tird temm T, (RB% _ £ 0, ), the extemal smess
parameter £, may be assumed to be zero for simplicity. This fonm is w be inserted to the Boltonam weight in the
calcul.atmua local partition fiznction and the statistical average of the eleadron Green fimction.

The fourth tenm, —F, 472, which 1= the ervetal field effect, can be combined with the kinetic part of the

Hezmiltonian. The sum of the fitst and fourth terms of the Hamiltomizn that i, 'ﬁqut[ﬂ;(kj]:]k:
izk nilH, (k) n, — T, ArF, the effective kinetic Hamiltonian matris reads

B=(x3]
EAE [ ! ’ 3
0] [ ], &
with
E.—A 1] —Etcmﬁmk Ezmsimnk o
EIZI E,+4 g ﬂrs—ml. A—m—‘lmskl —E ms—cmk
2t cos "2 cnc i 2L o i pne -H 4
[Hn(lffl] = t 2 L i :: 5: .E‘I, —4rn.:ms%m%_ r_am?—cm'— i
2"5551;"95‘5'-'(:: 2 Foos=reosk, 4t ms—ms— E, —dte, m%cm‘_—;
Y] e, Y .
0 —BrrosSo0ske gy easd .:'cls——-tt,,. .:'as—l % )

6]
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We zalve the shove model Hamiltonian using the method of Green fonction within the framewark of dynarmical
mean-field theory (DAFT) algorithen. First, we construct the Green fanction of the system as a 10 » 10 matnx

[6 0k 231 = [[#, ] + [£=01] (&)
where £ iz 3 complex fegquency varizble defined a5 z = fe, + @ when we work in Matzubara frequency doenaing
and z = @ + 10+ when we work in real-fregquency domaing, with © being the chemical potential of the system, and
[E(=)] is the salf-enersy matriz Here, the values of g and [I{z)] should be initialized with some guessad vahes
before starting the iteration Within DAMFT slzorithm, the momentm dependence of the self-energy is suppressed,
while the frequency dependence iz presarved, which rmeans that the complex problem of the lattice iz reduced to an
effective mmpurity problem embedded in a self-consistent bath. To implement this idea, the Green fanction neads to
be averzged ower all kpoints in the Brillowin zome, [F(z)] = %E*[G (I, 2}], before we procesd farther. Az we
azqume that the ietra g orbitals Coulomb repulsion is very large comiparad to that of the imter 2_, to prevent double
oCoupancy in @n g, states, zll the elements of [G({z)] having an index of 1, 2, 6 and 7 must be nmiliplied by 2 half
vielding the effective local Grean function matrix [G(5]) ). Met, the mean-feld Green Smction matrie, [G(2)], is
exiractad through [5(z)] = [[6(z).™* + [E(z)]] . This is then nsed to construct the local interacting Gresn

- . - -1
fanction matrix (G, (5 8 & a §)] = [[6020] ™ — [Fne .. (56,9, 0, 02)]] . where the elemants of the
Iocal self-snergy mawix [£,__ (%8, ¢ 0, ()] are all zero except for the following blocks

[z._t E. z._s] Il Scos @+ U, + 1, )+ g, 50 =21 S axp(ip)

For Tae B =25 axp(—1p) If.Scor § + Uin,, + 1, + g0, a0

E“ 5 E,T] 2= —E_-'..S cog B+ Uinas +nald — g0y —:—',.-S explig) )
n D Sl |-2p saepiong a0, L, Sear B+ Uin,, + 00— g0, :

g =nd ¢ are the comresponding ansles reprezenting the direction of the MMn ion zpin § in the spherical coordinate.
For each Mn site with 2 given (figg. Mpg ), the probability of Mn =pin 5 having a direction with angle 8 with
respact to the direction of magmetization (which iz defined as the z-axis) is given by P -, (8.0, 0:0 =
e R whee I, = d0dQdie s #4500 s the local pertion fimction, and

RS
S (B0 G Gy = — T In et . 0 e 6 By Q0] 8" +§ui+ﬂ iz the effective action.

Further, wa nead to sverage [, .. (=5 8@, 0, §y)] over all passible 8 and r; values a2

(5] -p) 1 =‘.;;[(1 — ML — (g 030 — g 0L —{ry, 0 [ E0E0, d0LF, L (8. Iﬂ-@:-@:}[ﬁn:ﬁ- 8,90y, Q::l]

(Mol — (o VL — im0 — (i, 0 [ 22 QG0 P, (8 0 Gy, 020 [5-.'.0 (58 0 '-?::']

Hi- ':-""'.r_:':l{f'u.] (1 — My 0 — {1y, ) .II_- a0 8080, P, o (80 Tas L) [Be a5 B, 1 G 2:1]

F01 — g, 0L — (i Dmp (L — iy, 00 [ 0T 600, Py o 080 B Q::'I'sc.-.'. (8 g Qs Q:}]

R0 I N T R T R S PO A YL S - N O Y L -

Hitar WL — (o e N — e ) [ A0 dQd Q5P (B, 9, Qo (a0 [Gem e (m 8 00 2 )

Hi WL — (a0 — (i, )} [ A0 A0 d Py (6, Qor 000 (G (5 5 00 Gan )

1= ey Mg L — (0. ) [ A0 E0.A0:P, (8,9, 0, 03[0, o058 0 4]

+(L = fagira bl — ingine b [ d0 40400 F, 08 @0 B Q06 (5 600 e 03] O]

with M being the nonmalization factor dafined 2=
N = (1 = (g — {mo 3)(L — )01 — {1 1)) + (0 ML — (o) (1 — {mge 131 — {11, ))

+(1 — (el Mimo 1 — g b1 — {00 + (1 — (0L — {m 0 0imge ML — {m 30

FLL = g (L — oy 0L — fneddmgsd (o — g dnge b0 — dmpn)
Himog M1 — g 1L — {nge my b + (1 — (i ing Mireg o W1 — {ngy 3

Universitas Indonesia



47

{1 — e 31 — (e nge (8}
where (Mg ) and {fze,) are the flemnodvnamic avaraze of the occupation of [Mn &, .2} and [Mn g, 22},

with the correspomding spin T (L), IEpB:mﬂ'- Along with the averaging process of the Grasn function, we zlso
ne=d to sveraze the nonnalized magnetization

% S0 = ()1 = {ma))(L = () (1~ dnes)) [ 399Q, 90, Pos (8.9, 0.0, ) cos
Hir L — i 0001 — g 001 — (im0 [ A0 80, A0, Py o (8, 8, G 3, ) c0E B
{1 — o Y L — {1 — {np)) [ d0dQ dQ P, o8, b Q. Q) c0 6
+{1 = (1} (L = {n)iMee (1 — (n,)) [ A2 AQ.AQ: P 1+ (8, 8, @ Q) 0SB
+(1 — g L — {0001 — b Mmg ) [ 2 4@ Ao Py, (8, §q. 02 cos B
Himae ) = (o )nee b (L — (ne)) [ 60 dQ.AQ:Pra 20 (8,8, @z Q) cos 8
Himga(1 — (g ¥l — I:nb.:lj{nu}jm d@ﬁ{;‘zPﬁ_u(E. & Q- Jloos 8
(1 = {nee))ina M d(1 — éna,)) [ 40 AQdQoP, 24(8, 6, Oz, §) cos 8
(1~ {naa) o)1 — (mpedMing) [ 60 dQ; 8GR, 21 (8 6, Gz @) cos 6, 9

Using the calculated — = 1.'9111.& we update the values of |:|:l55"L and cos— . B, and 8 are the averaged angls
bemwesn hn spin directions in the xp plane, and along the ¢ axis, Iﬂpmdﬁ T‘hJs]mea:rélaunn can be foumd ta be

cns—:}-' = -x-s? = (1 = ‘;:l :; +£- (10

Iext, we use the average interacting Green fumcton matrix obtained in Eguation § to extract the calolated zelf-
eNeTEy matrie 22 [I3)] = [G(20]~F — [Fi2)]1zt- We do all these steps in both Matzubara and rezl frequency domaims.
Along the itersion in the real fequency domain, we compute the demsity of state through DOS(w) =
—;—:_ Im Tr[& (e + 10+]]. This calculated density of state iz then uses to compute the chemical potential by imposing
3 fimad value of elacoon filling
et = J DOS(ea)f e, 1, T i (11}
with (e g, T) being the Fermi-Dirac distrimttion fimctan.
The caloolated salf-energy matrin along with the chemical potential eand the updated values of cos 5521 and ms%

ars then compared with those of the inftizl suesses. If the difference hebween the caloulated and the guessed vahsas
iz still larger than some :Dleranr_e the lteraﬁ.onpu’ocus nesds to be repested using 8 new guess of the selfenersy

ratrioz, chamical potential, ms— aw:lcns . The iteration process comtinmes 1t convergance iz achieved.

A= 3 post procesz once the :nm‘etgaur_e }153 esn achieved, we can compute the opticsl conduchivity tensar as
follows

g5 (w) = “‘—z [ ao [BEEEE2Tl 2 7 e (LA, )] g O3] LA e 0 + 0], (12)

whera [u, (k)] = B uu(k] iz a Cartesian compomert of the velocity marrix, and [A(k v)] = ([G{k @ +i0%)] —

[G{k, co — 107 )02 rr'] iz the spectral fiumction matriz. We nead to do all these caloulation for various tenpersturs
vahies to observe how the optical conductivity profile evalves 2z a fimction of ternperamre.

SUMMARY

We have formulated an algorithm to conypute optical conductivity of Lag,Ca; ;M extending the previous
work reported in Bef [8] by incarporating new additions] terms in the Harniltonizn, most impartantly the dynarmical
Jahn-Teller distortion and the electron-phonon coupling. We solve the modsl using Gresn function technique within
the dynamiczl mean-field theory. Cur main goal is to mprove the results obtain in Fef [§] especially to capture the
paramzgnetic-insulator to ferromagnetic-mmetal transition m the DC lmit, while preservimg the comect temperatura
dependent profile of the optical conductivity, over all the photon energy region up to 22 &V,
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Lampiran B

Penurunan Bagian Kinetik dari

Hamiltonian (H,)

%ZUIZ[HO(k)]nk
k

dimana 7. adalah suatu vektor baris yang elemen-elemennya adalah opera-
tor kreasi terkait dengan 10 orbital basis dan 7y adalah hermitian conjugate,
yang merupakan vektor kolom dan berisi operator destruksi yang sesuai.

2 2 H1) gt HD) KD G
a2 plD pl@ Pl gD @ Hm o) o

(1
77k adalah dkT ) kT ) kT Py s kT ) Pyy s Py 5 Py

1 1 1 3
77k adalah dl((1*)7 dkj\ ) ka 7p1(<¢)7p1((1*)7 dl((¢)7 dl((ﬁ pl((i)apl(gg pl((f

Keterangan:

i,1" adalah indeks untuk Mn — kulit d

4,3, j" adalah indeks untuk O — kulit p

< 1,j > adalah pasangan tetangga terdekat (nearest neighbour)

E4, E, adalah energi on site pada Mn dan O

to_o = t,, adalah hibridisasi antara tetangga terdekat orbital O

tamn—o = tg, adalah hibridisasi antara orbital Mn dan tetangga terdekat dari
orbital O

tarrm—mn = taq adalah hibridisasi antara tetangga terdekat orbital Mn

k dan R adalah vektor momentum dan posisi.

Transformasi Fourier (TF):
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Untuk interaksi antara Mn(® - Mn(® dan Mn® - Mn®
d;’ra - Zk le(aeik.Ri

.
dw - Zk’ dkloe—zk R;

Ead i dl,die ~Eq D io Dk df e Ridy e~ Ri
:Ed Zio’ zkk’ digdk’a-ei(k/_k/)~Ri

sedangkan Y, e!&K)Ri = 5 o, adalah delta function

maka E; Y, dl diy — By, dl_dis

o 10

Untuk interaksi antara O dengan O
p;r'a — Zk pLaeik.Rj

_'k/' .
pj’a — Zk’ Pk/o€ 7 RJ/

o wm
t0-0 Y (jine PloPite —10-0 3 (j 110 Sotae Pheo€ < Fiprrge™ ™ R

=to_o Zm% > e pI(o_pk,Uei(kfk/),Rj ok (R;-Ry)

sedangkan
Z(j,j/)a = Zjo‘ Zaa
(Rj—Ry) =19

3., el KR — 5, adalah delta function

ik.d

maka to-o Y ;10 Pialis —t0-0 Lk Yse € Pl Pk

demikian juga untuk interaksi Mn(® - Mn(*) atau sebaliknya
tatn—n iy g llite —Htn—nin Yy g0 €50d] s

dengan

(Ri — Ry) = 6

tetapi diset tas—pm =0

Sedangkan untuk interaksi Mn - O

T T ikRy
Pie = Zk pkael

_'k/. .
Qi = Ty dhee™ ™

tym—o Z@-,j) pjgdjg —tym—o z@m > e pLJdklgeik.Rie_ik/,Rj
=trn-o Zicf Zécf Zkk’ pLgdk’crei(k_k/)'Rieik/'<Ri7Rj)
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sedangkan

Z(i,jﬂ)’ = Zio’ 250
(Ri—Ry) =0
3., el KR — 5,1, adalah delta function

maka tyn—o Z(i,j) p;‘fadjff —tyn-o Zka Zéa pI{Udkffeik.(S

Sehingga elemen-elemen bagian kinetik bisa ditulis :

1. Interaksi Mn; - Mn; (Mn,2_,2-Mn,2_2))
Ey» dldie = Ejr Y di,dio (B.1)
(1o k

Energi on site pada Mangan akibat pengaruh distorsi Jahn Teller, di-
mana besar energinya positip karena berada di atas energi pada saat

degenerasi di subkulit e,.

2. Interaksi Mn; - Mn; (Mny.2_,2y-Mnjg.2_,2)
~EgY dldie = —Esr Y dl,dio (B.2)
i'o k

Energi on site pada Mangan akibat pengaruh distorsi Jahn Teller, di-
mana besar energinya negatif karena berada di bawah energi pada

saat degenerasi di subkulit e,.

3. Interaksi Mn; - Miny (Mny;2_,2)-Mnjg.2_,2))

taq Z dzo—di’a = tddzzeik'édhdko
(i,4")o k ¢

dengan R, - Ry =9
tag Y dldve = 0 (B.3)
(i,4")o

tsa = 0, karena tidak ada interaksi
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4. Interaksi Mn, - Mn; (Mns.2_,2)-Mnyg2_,2))

tad Z d;rzadl'g = tqq Z Z €ik'6d;r<adkg
(#,i)o k 0
dengan R, —R; =9

tag Y didie = 0
<

i i)o
tqq = 0, karena tidak ada interaksi

5. Interaksi O, - O,
Ep Z p;['gpja = Ep Z pLgpkO'
jo k

Energi on site pada Oksigen

6. Interaksi O - O,
EY phopio = By Y Phoes
jlo k

Energi on site pada Oksigen

7. Interaksi O3 - O3
Ly Z p;"gpj”rf =Ly Z pLapkU
j//a. k

Energi on site pada Oksigen

(B.4)

(B.5)

(B.6)

(B.7)
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8. Interaksi Mn, - O; terjadi pada sumbu x dan bidang xy

~tap ¥ dypjo
(i.4)o

ta Z Z Rt o
k6

dengan R, —R;=¢6= +2%

2
k ko + kyg + k.2
k.a
k.0 +—
2
Z kb e
5
kxa+, . kzaa+ k.a . . kypa
COs — + i 8in — + cos— — i sin —
2 2 2 2
k.a
2
cos =
a = 1
ks
—tap Z d}gpw = —2tg,cos 5 Z dfmpkg (B.8)
(i.4)o k
9. Interaksi O, - Mn, terjadi pada sumbu x dan bidang xy
_tpd Z p;r‘o-diU _tpd Z Z eiklép;r(gdka
(j,i)o kK 6
dengan R; —R;=0= :I:gi*
ks
ko = +-2=
2
Z pikd ot
5
ma+, _ k:xa_i_ k.a . . kza
cos — + i sin — —78in —
5 +isin—— +cos—— —isin—
Ky
2 cos ¢
2
a = 1
Ky
~tpa (Z): pldis = —2tpcos ) zk: Pry o (B.9)
YEN

Universitas Indonesia



54

10. Interaksi Mn; - O terjadi pada sumbu x dan bidang xy

—tap Z dj'apja = _tdpzzeik'édlapka
W o o

dengan Ry, —-R;=0= igi
kpa
ki = +—
2
Zeik.é R
5
k,a N k.a N k.a kra
= — in — —— —isin
cos 5 18 5 coS 5 18 5
k.a
= 2
cos 5
a = 1
Ky
—tdp Z d;-r,gpjg = —Qtdp COS?ZdLUka (BlO)
(#',5)o k

11. Interaksi O, - Mnj, terjadi pada sumbu x dan bidang xy

—lpd Z p;adi'a = —lpa Z Z eik.apLgdka
j,i)o k ¢

G

dengan R; —Ry =0 = igf
ko
ko = +-2°
2
Zeik.é R
5
kpa s kpa N k.a . . kypa
= cos — +isin — + cos —isin
2 2 2 2
Ky
— 2cos ¢
2
a = 1
ka
—tpa Z p}adila = 2ty COSEszadkg (B.11)
(3,1")o k
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12. Interaksi Mn, - O, terjadi pada sumbu y

_tdp Z d;‘rgpj/a = _tdpzzeikﬁdlgpka
(i) koo

dengan R, — Ry =0=%
4 e
2

. kya
E :ezk.J _ ei%

ka+ ka+ kya . . kya
= cos— +isin % + cos—% — isin ——
2 2 2 2

k
= 2cos8 Bya
2

a.
29

a = 1

—tap Z dlgpjxg = —2t4,cos — Z dkgpkg (B.12)

13. Interaksi O, - Mn; terjadi pada sumbu y

—tpd Z Pjis dic = _tpdzzeikﬁpir{gdka
k 0

(j'iyo
a

dengan R; —R; =0 ==%—y

2
. kya
§ 62k.6 — e:l:fQ

0

k:a+ kya n kya . kya
= COS —— + isin —— + cos—— — i sin ——
2 2 2 2

k,a

= 9 e

cos 5

a = 1

k
~tpa Y Plgdic = —2tpdcosgyz Pl dics (B.13)
— ”
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14. Interaksi Mn; - O, terjadi pada sumbu y

_tdp Z d;‘rlapj’a _tdp Z Z eik.adLgpko
(i".5")o L
dengan Ry —Rj; =0 = iggj
. kya
Z ko e
5
k. k k. k.
COS%CL —|—isin%a +cos%a —isin%a
k.
2 cos yd
2
a = 1
k.
—tap Z d;r,opjxa —2t4, cos gy Z dLO_pkU (B.14)
(i3 k
15. Interaksi O, - Mnj, terjadi pada sumbu y
_tpd Z p;r"adi’a _tpd Z Z eik'ékao-dka
("o k o
dengan R, — R, =0 = igz?
Z oiko ot 5
s
k. k. k. k.
cos%a —|—z’sin%a —1—008% —isin%a
kya
2 =
cos —
a = 1
k
—tpd <; p;,gdilo —2t,4 cOs Ey Zk: pliadkg (B.15)
3o
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16. Interaksi Mn; - Os terjadi pada sumbu z

_tdp Z d;rgpj“a = _tdpzzeikéd]tgpka
(i,j")o k ¢

dengan R, —Rj» =0 = +2z

2
Zeik.é R
s
kza_l_, . kza_l_ k.a . . k.
= cos — +isin — + cos—— — isin
2 2 2 2
k.a
= 2
cos —
a = 1
k-
—tdp Z d;'[a'pj”ﬂ = _2tdp COSEZdl—;JPEU (816)
(i,3")o k
17. Interaksi O3z - Mn; terjadi pada sumbu z
ot D Pyothe = —tu ) ) b, da
(3" iyo k 6
a

dengan Ry — R, =0 ==+-2

2
. kza

5
k.a s k.a n k.a .. kya
= €08 — + i8in — + cos—— — isin
2 2 2 2
k.
= 2cos a
a = 1
k.
~tpa Y Dhgdic = —2tpdc0s32d£ap,;0 (B.17)
(J",i)o k
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18. Interaksi Mn; - Os terjadi pada sumbu z

~tay Y diypyre
(%

‘/7j//>a'

§ /‘ ezk.6

5

~tay Y dhpirs =

(i/\5")o

1y 3 €d]p,
ko

19. Interaksi O3 - Mn, terjadi pada sumbu z

_tpd Z p}//gdi’a
(3"i")o

E ezk.d

0

_tpd Z p;[‘//gdi’a
(3"5i")o

dengan Ry —R;» =6 = igé
kza+, . kza+ k.a .. k.
coS — 4+ isin — + cos — isin
2 2 2 2
k.a
2
cos —
a = 1
k. t
—2t 4, COS 0 Z dy_Dro (B.18)
k
~ta D D€ Phglis
kK 0
dengan R;» — Ry =4 = igé
6:|: k:ga
k.a L k.a n k.a .. kya
oS — + i 8in — — — S
5 isin — cos— isin —
k.
2 cos a4
a = 1
k.
(B.19)

1.
—2t,q cOs 5} zk: Dreo Ao
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20. Interaksi O, - O, terjadi pada bidang xy

—tpp Z p;apj’o
(4.d")o

dengan

H_
ol
=
Sl
H,
x>
[
e

@
S
ok

a

P Z ]UpJ o

e

—tpp Z Z eik(sp;rwpka
E 6

a a
R - Ryi=6=t+—2+—12
Jj Jj \/5 \/5
kzai@
V2 V2
4cosk icosk

21. Interaksi O, - O; terjadi pada bidang xy

.|.
—lpp Z PjisDjo
(3".9)0

dengan

H_
x
s
2
H
X
[<
e

s
S

a

Z JUpJ"

"o

—tpp Z Z €ik'5p20pka
k 1)

a a

R.—R. =0=+ T+ 1

y) ] \/5 \/§y

kmai@

V2 \/5

4 cos k, cos k,

N

1

—4t cosk Zp p
ol’ko

pp \/— \/— k

22. Interaksi O; - Os terjadi pada bidang xz

T
~tpp Z PjsPj"a

(5.3")e

dengan

—tpp Z Z eik'(sp%,pka
5

a . a
—a+ —Z
V2 V2
k.a k.,a
+— 4+ =
V2 V2
4cosk icosk

(B.20)

(B.21)

(B.22)
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23. Interaksi O3 - O, terjadi pada bidang xz

~tpp Z p;‘“apjﬂ
(J".de

dengan

s

§ ]”g'pjo'

"o

—tpp Z Z eik'JPLapka
E 6

a a
R/—R,=0=t—24+—2
j j V2 2
k.a k.a
Jen g
\/_ \/_

cosk,—

a
4 cos k,
\/§ V2

1

k k
—4t,, COS —= oS — > pi pro  (B.23)
pp \/5 \/§ ; k

24. Interaksi O, - Oj terjadi pada bidang yz

—lpp Z Z e 5p;r<gpka
k 6

LIPS

R,‘]/_R,]//:(SZZE\/§ \/5

Z
@ikza
V2 \/i

4 cos ky—=

cosk,—

a
oR
75 s Z PhoPio

1

—4t,,, cos —=

(B.24)

(B.25)
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