Изучение свойств фрустрированных магнетиков Tb2Ti2O7 и (Y0.95Er0.05)2Sn2O7
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Сегодня интерес к изучению редкоземельных кристаллов со структурой пирохлоров очень высок. Оксиды типа A2Ti2O7, где в качестве A выступает один из ряда редкоземельных элементов Er3+, Dy3+, Tb3+, Ho3+, Sm3+, Yb3+, Tm3+, принадлежат к классу пирохлоров с общей формулой A2B2O7. Они обладают кубической гранецентрированной структурой и принадлежат к пространственной группе Fd[image: image2.png]


m. При этом атомы металла образуют трёхмерную сеть тетраэдров с общими углами. Если хотя бы один из атомов A или B является магнитным, а взаимодействие с ближайшими соседями антиферромагнитное, то такие пирохлоры оказываются сильно фрустрированными. Множество исследований по изучению фрустрированного магнетизма в редкоземельных пирохлорах проводилось с помощью измерения магнитной восприимчивости и нейтронной дифракции порошков. Кроме того, для широкого ряда пирохлоров на основе Ti4+ были выращены монокристаллы [1-2]. 
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	Рисунок 1 – Кристаллическая структура пирохлора Tb2Ti2O7.


Основой для описания пирохлоров служат экспериментальные данные. Так, в статье [3] приводятся реальные температурные и полевые зависимости намагниченности и магнитострикции, температурные зависимости теплоёмкости и параметров элементарной ячейки поли- и монокристаллов Tb2Ti2O7. При обработке полученных данных исследователи также проводят анализ в рамках теории кристаллического поля. 
В общем случае гамильтониан редкоземельного иона A3+ в структуре пирохлоров типа A2B2O7 имеет вид [4]:
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где [image: image6.png]


 – свободный гамильтониан;
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 – оператор взаимодействия 4f -электронов с эффективным магнитным полем, включая анизотропный обмен и магнитное дипольное взаимодействие редкоземельных ионов;
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 – оператор электрон-деформационного взаимодействия;
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 – гамильтониан иона A3+ в кристаллическом поле в декартовой системе координат.

 Альтернативным способом получения параметров кристаллического поля является проведение расчётов из первых принципов (ab initio расчётов) с использованием теории функционала плотности. Такие симуляции позволяют моделировать поведение 4f-электронов в кристаллическом окружении, в том числе, вблизи температуры Кондо. Метод функционала плотности основан на определении свойств структур по значениям плотности [5]. Для монокристалла Tb2Ti2O7 было решено провести ab initio моделирование температурной зависимости теплоёмкости, параметров кристаллического поля и фононного спектра.  В свою очередь, интерпретация фононных спектров позволила установить частоты и типы колебаний решётки. Полученные в результате моделирования данные были сопоставлены с ранее проведёнными расчётами методом теории поля и экспериментальными значениями [6-7]. Все они признаны адекватными и пригодными для дальнейшего использования. Так для более точного определения температурной зависимости теплоёмкости пирохлора Tb2Ti2O7 вблизи абсолютного нуля было решено провести пересчёт поточечно на основе полученных спектров фононной плотности.
Кроме того, в процессе работы был впервые осуществлён синтез методом оптической зонной плавки порошка (Y0.95Er0.05)2Sn2O7. В ходе исследований проведён рентгеноструктурный анализ на дифрактометре Bruker D8 ADVANCE (λ = 1,5406 Å). Получены зависимости намагниченности порошка (Y0.95Er0.05)2Sn2O7 на вибрационном магнитометре Physical Properties Measurement System-9 в магнитных полях от 0 до 9 Тл и температурном диапазоне от 5 К до 300 K. Получен ЭПР-спектр порошка. Проводятся расчёты для пирохлора (Y0.95Er0.05)2Sn2O7.
Таким образом, в настоящее время активно продолжаются теоретические и экспериментальные исследования соединений Tb2Ti2O7 и (Y0.95Er0.05)2Sn2O7. Следует отметить, что рост монокристаллов пирохлоров затруднён в связи с требованиями ко внешним условиям синтеза: для получения ряда пирохлоров необходимы высокие температуры и давления.
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