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ÈÍÄÓÖÈ�ÎÂÀÍÍÛÅ ÊÂÀÄ�ÓÏÎËÜÍÛÅ ÝÔÔÅÊÒÛ ÂÁËÈÇÈÊ�ÎÑÑÎÂÅ�À Â ÒÅÒ�À�ÎÍÀËÜÍÎÌ ØÅÅËÈÒÅ TbLiF4Â ÑÈËÜÍÎÌ ÌÀ�ÍÈÒÍÎÌ ÏÎËÅ ÄÎ 50 ÒëÇ. À. Êàçåé a*, Â. Â. Ñíåãèðåâ a, Æ.-Ì. Áðîòî b**, �. Þ. Àáäóëñàáèðîâ , Ñ. Ë. Êîðàáëåâà aÌîñêîâñêèé ãîñóäàðñòâåííûé óíèâåðñèòåò èì. Ì. Â. Ëîìîíîñîâà119991, Ìîñêâà, �îññèÿbLaboratoire National des Champs Magnetiques Intenses31432, Toulouse, FraneÊàçàíñêèé ãîñóäàðñòâåííûé óíèâåðñèòåò420008, Êàçàíü, �îññèÿÏîñòóïèëà â ðåäàêöèþ 27 ÿíâàðÿ 2012 ã.Ýêñïåðèìåíòàëüíî è òåîðåòè÷åñêè èññëåäîâàíû àíîìàëèè ìàãíèòíûõ ñâîéñòâ TbLiF4, îáóñëîâëåííûåâçàèìîäåéñòâèåì óðîâíåé ýíåðãèè ðåäêîçåìåëüíîãî èîíà â ñèëüíîì ìàãíèòíîì ïîëå äî 50 Òë âäîëü îñåé[100℄ è [110℄. Îáíàðóæåíû ñêà÷êè íàìàãíè÷åííîñòè M(H) è ìàêñèìóìû äè��åðåíöèàëüíîé ìàãíèò-íîé âîñïðèèì÷èâîñòè dM(H)=dH â êðèòè÷åñêèõ ïîëÿõ H = 28, 31 Òë, ãäå ê îñíîâíîìó ñèíãëåòó èîíàTb3+ ïðèáëèæàåòñÿ íèæíÿÿ êîìïîíåíòà âîçáóæäåííîãî äóáëåòà. Â ðàìêàõ ìîäåëè êðèñòàëëè÷åñêîãî ïî-ëÿ ñ èçâåñòíûìè ïàðàìåòðàìè âçàèìîäåéñòâèÿ ðàññ÷èòàíû ý��åêò Çååìàíà, êðèâûå íàìàãíè÷åííîñòè èìàãíèòíîé âîñïðèèì÷èâîñòè êðèñòàëëà TbLiF4, êîòîðûå àäåêâàòíî îïèñûâàþò ìàãíèòíûå àíîìàëèè èêðèòè÷åñêèå ïàðàìåòðû êðîññîâåðà. Ïîêàçàíî, ÷òî ñêà÷êîîáðàçíîå èçìåíåíèå êâàäðóïîëüíûõ âçàèìîäåé-ñòâèé �- è -ñèììåòðèè â TbLiF4, âûçâàííîå èçìåíåíèåì ñîîòâåòñòâóþùèõ êâàäðóïîëüíûõ ìîìåíòîâ ïðèïåðåñå÷åíèè óðîâíåé ýíåðãèè, ïðèâîäèò, â ñîîòâåòñòâèè ñ ýêñïåðèìåíòîì, ê óìåíüøåíèþ êðèòè÷åñêîãîïîëÿ H ïðèìåðíî íà 4 Òë è ê óâåëè÷åíèþ ìàêñèìóìà äè��åðåíöèàëüíîé âîñïðèèì÷èâîñòè dM(H)=dHâáëèçè êðîññîâåðà áîëåå ÷åì â äâà ðàçà. Ýòî ïîâåäåíèå ìîæíî ðàññìàòðèâàòü êàê àíàëîã èíäóöèðîâàí-íîãî êâàäðóïîëüíîãî ïåðåõîäà, îáóñëîâëåííîãî ñìåíîé îñíîâíîãî ñîñòîÿíèÿ ðåäêîçåìåëüíîãî èîíà ïðèêðîññîâåðå. 1. ÂÂÅÄÅÍÈÅ�åäêîçåìåëüíûå (�Ç) ìàãíåòèêè, â êîòîðûõ ìàã�íèòíûå èîíû çàíèìàþò ïîçèöèè ñ äîñòàòî÷íî âû�ñîêîé ëîêàëüíîé ñèììåòðèåé, ïðåäñòàâëÿþò çíà÷è�òåëüíûé èíòåðåñ äëÿ �óíäàìåíòàëüíûõ èññëåäîâà�íèé â îáëàñòè �èçèêè ìàãíåòèçìà. Â ýòèõ ñîåäè�íåíèÿõ íàðÿäó ñ ìàãíèòíûìè �àçîâûìè ïåðåõîäà�ìè íàáëþäàþòñÿ òàêæå êâàäðóïîëüíûå ïåðåõîäû,îáóñëîâëåííûå âûðîæäåííûì îñíîâíûì ñîñòîÿíè�åì ìàãíèòíîãî èîíà. Îïðåäåëÿþùèìè äëÿ �àçîâûõïåðåõîäîâ ðàçëè÷íîé ïðèðîäû ÿâëÿþòñÿ ýëåêòðîí�íàÿ ñòðóêòóðà è õàðàêòåð îñíîâíîãî ñîñòîÿíèÿ ìàã�íèòíîãî èîíà, �îðìèðóåìûå êðèñòàëëè÷åñêèì ïî�ëåì (ÊÏ). Çíàíèå ïàðàìåòðîâ ÊÏ íàðÿäó ñ ïàðà�*E-mail: kazei�plms.phys.msu.ru**J.-M. Broto

ìåòðàìè ïàðíûõ âçàèìîäåéñòâèé äëÿ ðàçëè÷íûõ�Ç-ñîåäèíåíèé ïîçâîëÿåò àíàëèçèðîâàòü è àäåêâàò�íî îïèñûâàòü èõ ìàãíèòíîå ïîâåäåíèå.Ñóùåñòâåííóþ èí�îðìàöèþ îá ýëåêòðîííîéñòðóêòóðå �Ç-èîíà è êðèñòàëëè÷åñêîì ïîëå äà�þò èññëåäîâàíèÿ â ñèëüíîì ìàãíèòíîì ïîëå è, â÷àñòíîñòè, èçìåíåíèå ñïåêòðà �Ç-èîíà â ïîëå (ý���åêò Çååìàíà) è ïåðåñå÷åíèå óðîâíåé (êðîññîâåð).Äåéñòâèòåëüíî, ñâîéñòâà â ñèëüíûõ ìàãíèòíûõïîëÿõ, â ÷àñòíîñòè, àíîìàëèè íàìàãíè÷åííîñòèïðè êðîññîâåðå, òàêæå â çíà÷èòåëüíîé ñòåïåíèîïðåäåëÿþòñÿ ýëåêòðîííîé ñòðóêòóðîé �Ç-èîíà,�îðìèðóåìîé êðèñòàëëè÷åñêèì ïîëåì. Ñ ïîìîùüþñèëüíîãî ìàãíèòíîãî ïîëÿ ìîæíî ñ�îðìèðîâàòüñïåöè�è÷åñêóþ ýëåêòðîííóþ ñòðóêòóðó �Ç-èîíà,íàïðèìåð, îñîáåííîñòü òèïà âûðîæäåíèÿ â ñïåê�òðå �Ç-èîíà ïðè êðîññîâåðå, è, òàêèì îáðàçîì,1174



ÆÝÒÔ, òîì 142, âûï. 6 (12), 2012 Èíäóöèðîâàííûå êâàäðóïîëüíûå ý��åêòû : : :èíäóöèðîâàòü èëè ïîäàâëÿòü ìàãíèòíîå è êâàäðó�ïîëüíîå óïîðÿäî÷åíèÿ â ýòèõ ñèñòåìàõ. Êðîìå òîãî,èçìåíåíèå ñïåêòðà è âîëíîâûõ �óíêöèé �Ç-èîíàïðè êðîññîâåðå ñîïðîâîæäàåòñÿ çíà÷èòåëüíûìèçìåíåíèåì íå òîëüêî ìàãíèòíûõ, íî è ðàçëè÷íûõêâàäðóïîëüíûõ ìîìåíòîâ. Â ñèëüíîì ìàãíèòíîìïîëå âáëèçè êðîññîâåðà âîçìîæíî ïîÿâëåíèå óðîâ�íåé ñ áîëüøèìè êâàäðóïîëüíûìè ìîìåíòàìè,ñïîñîáñòâóþùèìè çíà÷èòåëüíûì êâàäðóïîëüíûìý��åêòàì. Òàêèì îáðàçîì, ìîæíî îæèäàòü èçìåíå�íèÿ êâàäðóïîëüíûõ âêëàäîâ â ìàãíèòíûå ñâîéñòâà,êîòîðûå çàâèñÿò êàê îò êâàäðóïîëüíîé êîíñòàíòû,òàê è îò êâàäðóïîëüíîãî ìîìåíòà, îïðåäåëÿåìîãîýëåêòðîííîé ñòðóêòóðîé �Ç-èîíà.Êðîññîâåð áûë îáíàðóæåí è äåòàëüíî èçó÷åí äëÿñèíãëåòíûõ �Ç-ïàðàìàãíåòèêîâ ñî ñòðóêòóðîé öèð�êîíà HoVO4 [1�3℄, TmPO4 [4℄ è PrVO4 [5℄ äëÿ ìàã�íèòíîãî ïîëÿ âäîëü òåòðàãîíàëüíîé îñè è áûë òàêæåïðåäñêàçàí íà îñíîâå ÷èñëåííûõ ðàñ÷åòîâ äëÿ ðÿäà�Ç-ñîåäèíåíèé RBa2Cu3O7�Æ [6℄. Çàâèñèìîñòè ìàã�íèòíûõ àíîìàëèé âáëèçè êðîññîâåðà îò ìàãíèòíîãîïîëÿ è òåìïåðàòóðû â çíà÷èòåëüíîé ñòåïåíè îïðå�äåëÿþòñÿ õàðàêòåðîì ïåðåñåêàþùèõñÿ óðîâíåé è èõâîëíîâûõ �óíêöèé. Â ñèíãëåòíûõ âàí-�ëåêîâñêèõïàðàìàãíåòèêàõ ¾èñòèííîå ïåðåñå÷åíèå¿ (áåç ùåëè)îñíîâíîãî ñèíãëåòà îäíèì èç âîçáóæäåííûõ óðîâíåéâ êðèòè÷åñêîì ïîëå H îáóñëîâëèâàåò áîëüøîé èóçêèé ìàêñèìóì dM=dH . Ìàãíèòíîå ïîëå, ïåðïåí�äèêóëÿðíîå òåòðàãîíàëüíîé îñè, çà ñ÷åò ñìåøèâà�íèÿ âîëíîâûõ �óíêöèé âçàèìîäåéñòâóþùèõ óðîâ�íåé ÷àùå âñåãî ïðèâîäèò ê îòòàëêèâàíèþ óðîâíåéè âîçíèêíîâåíèþ êîíå÷íîé ùåëè âáëèçè êðîññîâåðàè ãîðàçäî áîëåå ñãëàæåííûì ìàãíèòíûì àíîìàëèÿì,êàê, íàïðèìåð, â HoPO4 [7℄.Äëÿ ñåìåéñòâà �Ç-øååëèòîâ ÿâëåíèå êðîññîâå�ðà èññëåäîâàíî ìàëî. Ìû âïåðâûå ýêñïåðèìåíòàëü�íî íàáëþäàëè ý��åêòû âçàèìîäåéñòâèÿ óðîâíåé âñèëüíîì ìàãíèòíîì ïîëå äî 30 Òë äëÿ øååëèòàDyLiF4 [8℄. Ïðåäñòàâëÿþò íåñîìíåííûé èíòåðåñ àíà�ëîãè÷íûå èññëåäîâàíèÿ øååëèòîâ ñ äðóãèìè �Ç-èî-íàìè, â ÷àñòíîñòè, øååëèòà òåðáèÿ. ÑîåäèíåíèåTbLiF4 ÿâëÿåòñÿ îäíèì èç êðèñòàëëîâ, â êîòîðîìâ îòñóòñòâèå âíåøíåãî ìàãíèòíîãî ïîëÿ íå îáíàðó�æèâàþòñÿ ñïîíòàííûå êâàäðóïîëüíûå ý��åêòû, íîìîæíî îæèäàòü çíà÷èòåëüíûõ êâàäðóïîëüíûõ âêëà�äîâ âáëèçè êðîññîâåðà.Âçàèìîäåéñòâèå ñ êðèñòàëëè÷åñêèì ïîëåì ÿâ�ëÿåòñÿ îïðåäåëÿþùèì äëÿ �Ç-èîíîâ â ñòðóêòóðåøååëèòà RLiF4 ñ ïðîñòðàíñòâåííîé ãðóïïîé C64h,I41=a (R � �Ç-èîí èëè èòòðèé), äèïîëüíûå è îá�ìåííûå âçàèìîäåéñòâèÿ â íèõ ìàëû, è îáóñëîâëåí�íûå èìè òåìïåðàòóðû ìàãíèòíîãî óïîðÿäî÷åíèÿ ñî�

ñòàâëÿþò ïðèìåðíî (1�3) Ê [9�11℄. Ý��åêòû êðîñ�ñîâåðà, ñîïðîâîæäàþùèåñÿ çíà÷èòåëüíûìè ìàãíèò�íûìè àíîìàëèÿìè, ìîæíî îæèäàòü äëÿ øååëèòîâ,èìåþùèõ çíà÷èòåëüíóþ ìàãíèòíóþ àíèçîòðîïèþ âîáëàñòè íèçêèõ òåìïåðàòóð. Ìàãíèòíàÿ âîñïðèèì�÷èâîñòü �M;?(T ) êðèñòàëëà TbLiF4 âäîëü òðóäíîéîñè [100℄ õàðàêòåðèçóåòñÿ íåìîíîòîííûì ïîâåäåíè�åì, òàê ÷òî ìàãíèòíàÿ àíèçîòðîïèÿ â îáëàñòè ãå�ëèåâûõ òåìïåðàòóð äîñòèãàåò îãðîìíîé âåëè÷èíû�M;k=�M;? � 4 � 102 [12℄. Ìíîæåñòâî ðàáîò ïî�ñâÿùåíî äåòàëüíîìó èññëåäîâàíèþ ðàçëè÷íûõ �è�çè÷åñêèõ ñâîéñòâ èçèíãîâñêîãî äèïîëüíîãî �åððî�ìàãíåòèêà TbLiF4: ñïåêòðîâ îïòè÷åñêîãî ïîãëîùå�íèÿ [13℄ è ñïåêòðîâ êîìáèíàöèîííîãî ðàññåÿíèÿ ñâå�òà [14�16℄, ñïåêòðîâ ÝÏ� [9℄, ìàãíèòíîãî ðàññåÿíèÿíåéòðîíîâ [10; 17℄. Èçìåðåíèÿ ìàãíèòíîé âîñïðèèì�÷èâîñòè [12℄, ìàãíèòíîãî ìîìåíòà [18℄ è òåïëîåìêî�ñòè [19℄ øååëèòà òåðáèÿ ñâèäåòåëüñòâóþò î åãî ñèëü�íîé ìàãíèòíîé àíèçîòðîïèè. Çà èçèíãîâñêîå ïîâå�äåíèå ýòîãî êðèñòàëëà îòâåòñòâåííî ñìåøèâàíèå âÊÏ, êîòîðîå ïðèâîäèò ê ñèëüíîàíèçîòðîïíûì íèæ�íèì óðîâíÿì ýíåðãèè èîíà Tb3+. Çà ñ÷åò áèëèíåé�íûõ âçàèìîäåéñòâèé, ãëàâíûì îáðàçîì, ìàãíèòíûõäèïîëü-äèïîëüíûõ, â TbLiF4 ïðè TC = 2:9 K âîçíè�êàåò �åððîìàãíèòíîå óïîðÿäî÷åíèå ìàãíèòíûõ ìî�ìåíòîâ èîíà Tb3+ âäîëü òåòðàãîíàëüíîé îñè [10; 11℄.Íàñòîÿùàÿ ðàáîòà ïîñâÿùåíà ýêñïåðèìåíòàëü�íîìó è òåîðåòè÷åñêîìó èññëåäîâàíèþ ìàãíèòíûõàíîìàëèé, îáóñëîâëåííûõ âçàèìîäåéñòâèåì óðîâíåéýíåðãèè èîíà Tb3+, â òåòðàãîíàëüíîì êðèñòàëëåTbLiF4 â èìïóëüñíîì ìàãíèòíîì ïîëå. Ýêñïåðè�ìåíòàëüíàÿ òåõíèêà è �îðìàëèçì êðèñòàëëè÷åñêîãîïîëÿ ïðè íàëè÷èè êâàäðóïîëüíûõ âçàèìîäåéñòâèéîïèñàíû â äâóõ ïîñëåäóþùèõ ðàçäåëàõ ñòàòüè, à äà�ëåå ïðèâîäÿòñÿ ýêñïåðèìåíòàëüíûå ðåçóëüòàòû è èõîáñóæäåíèå â ðàìêàõ îïèñàííîãî �îðìàëèçìà. Ñî�ïîñòàâëåíèå ýêñïåðèìåíòàëüíûõ äàííûõ â èìïóëüñ�íûõ ìàãíèòíûõ ïîëÿõ ñ ðåçóëüòàòàìè ÷èñëåííûõðàñ÷åòîâ ìàãíèòíûõ ñâîéñòâ ïîçâîëèëî íàì âûÿâèòüâêëàä êâàäðóïîëüíûõ âçàèìîäåéñòâèé â ìàãíèòíûåàíîìàëèè âáëèçè êðîññîâåðà äëÿ èññëåäîâàííîãî ñî�åäèíåíèÿ. Ïðîâåäåííûå èññëåäîâàíèÿ îáíàðóæèëèêà÷åñòâåííî ïîõîæóþ ýëåêòðîííóþ ñòðóêòóðó è ìàã�íèòíîå ïîâåäåíèå èîíà Tb3+ â ñòðóêòóðàõ øååëèòàè ñëîèñòîãî ïåðîâñêèòà RBa2Cu3O7�Æ.2. ÎÁ�ÀÇÖÛ È ÝÊÑÏÅ�ÈÌÅÍÒÀËÜÍÀßÒÅÕÍÈÊÀÈññëåäîâàíèÿ ìàãíèòíûõ ñâîéñòâ ïðîâîäèëèñüíà êðèñòàëëàõ TbLiF4, âûðàùåííûõ ìåòîäîì Áðè�äæìåíà. Äëÿ ìàãíèòíûõ èçìåðåíèé èç íèõ âûðåçà�1175



Ç. À. Êàçåé, Â. Â. Ñíåãèðåâ, Æ.-Ì. Áðîòî è äð. ÆÝÒÔ, òîì 142, âûï. 6 (12), 2012ëèñü îáðàçöû ðàçìåðîì 1:5 � 1:5 � 2:5 ìì3 ñ îñÿ�ìè [100℄ è [110℄ âäîëü äëèííîãî íàïðàâëåíèÿ. Äëÿèçìåðåíèÿ âäîëü òðåáóåìîé îñè êðèñòàëëû îðèåíòè�ðîâàëèñü ðåíòãåíîâñêèì ìåòîäîì ñ òî÷íîñòüþ 1Æ�2Æè ìîíòèðîâàëèñü íà ïëàñòèêîâîì ñòåðæíå. Íèêàêîéäîïîëíèòåëüíîé íàñòðîéêè êðèñòàëëà âäîëü ìàãíèò�íîãî ïîëÿ â ïðîöåññå èçìåðåíèé íå ïðîâîäèëîñü,òàê ÷òî ñóììàðíàÿ òî÷íîñòü îðèåíòàöèè ïîëÿ âäîëüîñåé [100℄ è [110℄ â óñëîâèÿõ íàøåãî ýêñïåðèìåí�òà ñîñòàâëÿëà 2Æ�3Æ. Êðèñòàëëû �Ç-øååëèòîâ äîñòà�òî÷íî õðóïêèå, ÷òî îñëîæíÿåò èçìåðåíèå èõ ìàã�íèòíûõ ñâîéñòâ â èìïóëüñíûõ ìàãíèòíûõ ïîëÿõ.×òîáû çàùèùàòü îáðàçöû îò ðàçðóøåíèÿ âî âðå�ìÿ èìïóëüñà ïîëÿ, îíè ïîìåùàëèñü â êàïëþ ýïîê�ñèäíîé ñìîëû. Òàêîå æåñòêîå êðåïëåíèå îáðàçöà,ïî-âèäèìîìó, ÷àñòè÷íî ¾çàäàâëèâàåò¿ ìàãíèòîóïðó�ãóþ äå�îðìàöèþ, êîòîðàÿ íà ñâîáîäíîì îáðàçöå âñèëüíîì ìàãíèòíîì ïîëå äîñòèãàåò ãèãàíòñêîé âåëè�÷èíû ïîðÿäêà 10�3. Îäíàêî îòñóòñòâèå ñðàâíèòåëü�íûõ ýêñïåðèìåíòàëüíûõ äàííûõ ïî òåïëîâîìó ðàñ�øèðåíèþ è óïðóãèì êîíñòàíòàì îáðàçöà è ¾Stiast¿íå ïîçâîëÿåò îöåíèòü ¾çàäàâëèâàíèå¿ ý��åêòà ìàã�íèòîóïðóãèõ âêëàäîâ. Êðîìå òîãî, æåñòêîå êðåïëå�íèå îáðàçöà ìîæåò ñêàçûâàòüñÿ íà ñîñòîÿíèè îáðàç�öà â ïåðåõîäíîé îáëàñòè âáëèçè êðîññîâåðà, ãäå çàñ÷åò ïîëåé ðàçìàãíè÷èâàíèÿ âîçìîæíî âîçíèêíîâå�íèå äâóõ�àçíîãî ñîñòîÿíèÿ [20℄.Èçìåðåíèÿ íàìàãíè÷åííîñòè M(H) è äè��åðåí�öèàëüíîé ìàãíèòíîé âîñïðèèì÷èâîñòè dM=dH(H)êðèñòàëëîâ TbLiF4 â äèàïàçîíå òåìïåðàòóð 1.4�15 Kïðîâîäèëèñü èíäóêöèîííûì ìåòîäîì ñ èñïîëüçî�âàíèåì îáîðóäîâàíèÿ Íàöèîíàëüíîé ëàáîðàòîðèèñèëüíûõ ìàãíèòíûõ ïîëåé (Òóëóçà, Ôðàíöèÿ). Ïî�ëå ãåíåðèðîâàëîñü ïðè ðàçðÿäå áàòàðåè êîíäåíñàòî�ðîâ íà ìåäíóþ êàòóøêó. Ìàêñèìàëüíîå ïîëå 50 Òëäîñòèãàëîñü çà 20 ìñ, âðåìÿ âûâîäà ïîëÿ ñîñòàâëÿ�ëî ïðèìåðíî 100 ìñ. Öè�ðîâàÿ ðåãèñòðàöèÿ ñèãíà�ëîâ ñ èçìåðèòåëüíîé M(t) è ïîëåâîé H(t) êàòóøåêïðîâîäèëàñü ñ øàãîì îêîëî 0.05 Òë â òå÷åíèå èì�ïóëüñà ïîëÿ (ïðèáëèçèòåëüíî 1000 òî÷åê). Ñèãíàëðàñêîìïåíñàöèè èçìåðèòåëüíîé êàòóøêè ñíèìàëñÿâ òåõ æå óñëîâèÿõ â îòñóòñòâèå îáðàçöà è âû÷èòàë�ñÿ ïðè ïðîãðàììíîé îáðàáîòêå ýêñïåðèìåíòàëüíûõäàííûõ. Ïðîãðàììíàÿ îáðàáîòêà ñîñòîÿëà â âû÷èñ�ëåíèè ñãëàæåííîé �óíêöèè íàìàãíè÷åííîñòèM(H)è åå ïðîèçâîäíîé dM(H)=dH .Äëÿ èçìåðèòåëüíûõ êàòóøåê, ðàçìåðû êîòîðûõñðàâíèìû ñ ðàçìåðàìè îáðàçöà, èíäóêöèîííûé ñèã�íàë ñèëüíî çàâèñèò îò �îðì�àêòîðà îáðàçöà, ïî�ýòîìó àáñîëþòíàÿ òî÷íîñòü îïðåäåëåíèÿ íàìàãíè�÷åííîñòè è âîñïðèèì÷èâîñòè â íàøåì ñëó÷àå ñîñòàâ�ëÿëà ïðèìåðíî (15�20)%, òîãäà êàê îòíîñèòåëüíàÿ

òî÷íîñòü ãîðàçäî âûøå. Íàìàãíè÷åííîñòü êðèñòàë�ëà TbLiF4 âäîëü îñè [100℄ ïîñëå êðîññîâåðà, êîòîðàÿíàñûùàåòñÿ ïðè ms � 8:3�B , èñïîëüçîâàëàñü äëÿ êà�ëèáðîâêè àáñîëþòíîé âåëè÷èíû íàìàãíè÷åííîñòè èäè��åðåíöèàëüíîé âîñïðèèì÷èâîñòè. Êðîìå òîãî,äëÿ ïðîâåðêè êàëèáðîâêè èñïîëüçîâàëàñü ýêñïåðè�ìåíòàëüíàÿ íàìàãíè÷åííîñòü â ïîëÿõ äî 5 Òë èç ðà�áîòû [18℄. Ïîïðàâêè íà ý��åêò ðàçìàãíè÷èâàíèÿ íåââîäèëèñü, íî áûëè ñäåëàíû îöåíêè âåëè÷èíû ðàç�ìàãíè÷èâàþùåãî ïîëÿ äëÿ íàøèõ îáðàçöîâ.3. ÒÅÎ�ÅÒÈ×ÅÑÊÎÅ �ÀÑÑÌÎÒ�ÅÍÈÅÄëÿ ðàñ÷åòà ìàãíèòíûõ ñâîéñòâ Tb-øååëèòàèñïîëüçîâàëñÿ îäíîèîííûé ãàìèëüòîíèàí, êîòîðûéâêëþ÷àåò ãàìèëüòîíèàí êðèñòàëëè÷åñêîãî ïîëÿHCF , çååìàíîâñêèé ÷ëåí HZ , à òàêæå ãàìèëüòî�íèàíû áèëèíåéíûõ, HB , è êâàäðóïîëüíûõ, HQ,âçàèìîäåéñòâèé:HZ = HCF +HZ +HB +HQ: (1)Ïîñêîëüêó ðàñ÷åò òåðìîäèíàìè÷åñêèõ ñâîéñòâ äî�ñòàòî÷íî ïðîâîäèòü íà îñíîâíîì ìóëüòèïëåòå, ãà�ìèëüòîíèàí ÊÏ çàïèñûâàëñÿ ÷åðåç ýêâèâàëåíòíûåîïåðàòîðû Omn (n = 2, 4, 6; m = 0, 4; m � n) â âèäåHCF = �JB02O02 + �J �B04O04 +B44O44 +B�44 
44�++ J �B06O06 +B46O46 +B�46 
46� ; (2)ãäå �J , �J , J � ïàðàìåòðû Ñòåâåíñà, à ÷èñëî ïàðà�ìåòðîâ ÊÏ Bmn äëÿ òåòðàãîíàëüíîé ñòðóêòóðû øå�åëèòà (ëîêàëüíàÿ ñèììåòðèÿ S4) ðàâíî ñåìè [21℄. Âîòëè÷èå îò ñòðóêòóðû öèðêîíà (ëîêàëüíàÿ ñèììåò�ðèÿ D2d) â ãàìèëüòîíèàí HCF âõîäÿò äâà äîïîëíè�òåëüíûõ ÷ëåíà ñ íåäèàãîíàëüíûìè ìíèìûìè îïåðà�òîðàìè 
44 è 
46. Ìàòðè÷íûå ýëåìåíòû ýòèõ îïåðà�òîðîâ ñ òî÷íîñòüþ äî êîý��èöèåíòà i ñîâïàäàþò ñýëåìåíòàìè ñîîòâåòñòâóþùèõ îïåðàòîðîâ ÑòåâåíñàO44 è O46 .Ïðè ðàñ÷åòàõ ìû èñïîëüçîâàëè ïàðàìåòðû ÊÏèç ðàáîòû [22℄, îïðåäåëåííûå íà îñíîâíîì ìóëüòè�ïëåòå, êîòîðûå ñ÷èòàþòñÿ íàäåæíî óñòàíîâëåííûìè(â ñì�1, íàáîð 1): B02 = 237, B04 = �54:1, B06 = 4,B44 = �854:2, B�44 = �739, B46 = �477, B�46 = �291.Àíàëèç ïîêàçûâàåò, ÷òî ðàññ÷èòàííûå ñ óêàçàííûìèïàðàìåòðàìè êðèâûå äîñòàòî÷íî õîðîøî îïèñûâàþòêàê íà÷àëüíóþ âîñïðèèì÷èâîñòü [12℄, òàê è ìàãíèò�íûå àíîìàëèè ïðè êðîññîâåðå. Â ñèñòåìå êîîðäèíàò,ïîâåðíóòîé íà óãîë ' � 10:2Æ âîêðóã îñè , ïàðàìåò�ðû ÊÏ ïðè ìíèìûõ îïåðàòîðàõ ïðàêòè÷åñêè îáðà�ùàþòñÿ â íóëü (B�44 = 0, B�46 = 28:3, jB�46 =B46 j �� 1=20 íàáîð 1r), ò. å. ëîêàëüíàÿ ñèììåòðèÿ �Ç-èîíà1176



ÆÝÒÔ, òîì 142, âûï. 6 (12), 2012 Èíäóöèðîâàííûå êâàäðóïîëüíûå ý��åêòû : : :â ñòðóêòóðå øååëèòà áëèçêà ê D2, õàðàêòåðíîé äëÿñòðóêòóðû öèðêîíà.Çååìàíîâñêîå âçàèìîäåéñòâèå óãëîâîãî ìîìåíòàJ �Ç-èîíà ñ âíåøíèì ìàãíèòíûì ïîëåì H îïèñûâà�åòñÿ ãàìèëüòîíèàíîìHZ = �gJ�BJ �H; (3)ãäå gJ � �àêòîð Ëàíäå, �B � ìàãíåòîí Áîðà.Ïðè íàëè÷èè ïàðíûõ áèëèíåéíûõ âçàèìîäåéñòâèéê âíåøíåìó ìàãíèòíîìó ïîëþ äîáàâëÿåòñÿ ý��åê�òèâíîå ìîëåêóëÿðíîå ïîëå, õàðàêòåðèçóåìîå ïàðà�ìàãíèòíîé òåìïåðàòóðîé �:HB = ngJ�BhJi; (4)n = �=C � áèëèíåéíàÿ êîíñòàíòà. Èñïîëüçóÿ ìå�òîä ýêâèâàëåíòíûõ îïåðàòîðîâ è ïðèáëèæåíèå ìîëå�êóëÿðíîãî ïîëÿ, ãàìèëüòîíèàí êâàäðóïîëüíûõ âçàè�ìîäåéñòâèé ìîæíî çàïèñàòü â âèäå (áîëåå ïîäðîáíîñì. [23℄)HQ = �G�hO02iO02 �GhO22iO22 �GÆhPxyiPxy;Pxy = 12 (JxJy + JyJx): (5)Ìîäû - è Æ-ñèììåòðèè â óðàâíåíèè (5) îïèñûâà�þò îðòîðîìáè÷åñêóþ ìàãíèòîóïðóãóþ äå�îðìàöèþîêðóæåíèÿ �Ç-èîíà âäîëü ëîêàëüíûõ îñåé ñîîòâåò�ñòâåííî [100℄lo è [110℄lo, êîòîðàÿ âîçíèêàåò âî âíåø�íåì ìàãíèòíîì ïîëå èëè â êâàäðóïîëüíî óïîðÿäî�÷åííîé �àçå; �-ìîäà ñîîòâåòñòâóåò ìàãíèòîóïðóãîéäå�îðìàöèè, ñîõðàíÿþùåé òåòðàãîíàëüíóþ ñèììåò�ðèþ. Â ãàìèëüòîíèàíå HQ îïóùåíû ÷ëåíû ìîíî�êëèííîé ñèììåòðèè, êîòîðûå íå äàþò âêëàäà äëÿìàãíèòíîãî ïîëÿ â áàçèñíîé ïëîñêîñòè èëè âäîëüòåòðàãîíàëüíîé îñè. Ïîëíûå êâàäðóïîëüíûå êîí�ñòàíòû G� (� = �; ; Æ), èìåþùèå âêëàäû îò îäíî�èîííîãî ìàãíèòîóïðóãîãî è ïàðíîãî êâàäðóïîëüíîãîâçàèìîäåéñòâèé, îïðåäåëÿþòñÿ èç ýêñïåðèìåíòà.Ïàðàìåòðû ïàðíûõ âçàèìîäåéñòâèé äëÿ TbLiF4áûëè îïðåäåëåíû èç ýêñïåðèìåíòàëüíûõ äàííûõ ïîìàãíèòíîé âîñïðèèì÷èâîñòè è ïàðàñòðèêöèè äëÿðÿäà ñèììåòðèéíûõ ìîä ïðè íèçêèõ òåìïåðàòóðàõâ ïîëÿõ ïðèìåðíî äî 3 Òë [22℄. Îòìåòèì, ÷òî âáèëèíåéíóþ êîíñòàíòó â �Ç-øååëèòàõ ñðàâíèìûéâêëàä äàþò ñóïåðîáìåííûå è äèïîëü-äèïîëüíûå âçà�èìîäåéñòâèÿ, êîòîðûå â ðàìêàõ íàøåé ìîäåëè íåðàçäåëÿþòñÿ. Áèëèíåéíûå âçàèìîäåéñòâèÿ â TbLiF4ïðèâîäÿò ê �åððîìàãíèòíîìó óïîðÿäî÷åíèþ ìî�ìåíòîâ èîíà Tb3+ ïðè òåìïåðàòóðå TC = 2:9 Ê[10; 11℄. �àñ÷åòû ïðîâîäèëèñü â ïðåäïîëîæåíèè èçî�òðîïíûõ áèëèíåéíûõ âçàèìîäåéñòâèé ñ ïàðàìåòðîì

�k = nkC = �? � 1:15 Ê, âåëè÷èíà êîòîðîãî áûëàîïðåäåëåíà èç òåìïåðàòóðû óïîðÿäî÷åíèÿ TC .Êâàäðóïîëüíûå êîíñòàíòû G� â TbLiF4 íåâåëè�êè è íå ïðèâîäÿò ê áîëüøèì êâàäðóïîëüíûì ý���åêòàì â îòñóòñòâèå ìàãíèòíîãî ïîëÿ, íàïðèìåð, êñïîíòàííîìó êâàäðóïîëüíîìó óïîðÿäî÷åíèþ. Îäíà�êî ìîæíî îæèäàòü, ÷òî èõ ðîëü âîçðàñòàåò âáëèçèêðîññîâåðà. Â ïîñëåäóþùèõ âû÷èñëåíèÿõ èñïîëüçó�þòñÿ çíà÷åíèÿ êâàäðóïîëüíûõ êîíñòàíò G� = 5 ìÊ,G = 10 ìÊ, GÆ = 50 ìÊ, áëèçêèå ê èõ çíà÷åíèÿìäëÿ äðóãîãî èîííîãî ñîåäèíåíèÿ TbVO4 [24℄. Ñðàâ�íåíèå ìàãíèòîóïðóãèõ ý��åêòîâ â ñòðóêòóðå øååëè�òà è öèðêîíà ïîêàçûâàåò, ÷òî â ïåðâîì ñëó÷àå ìàã�íèòîóïðóãèå êîý��èöèåíòû íåñêîëüêî ìåíüøå, òàê÷òî ýòè âåëè÷èíû ìîæíî ðàññìàòðèâàòü êàê ìàêñè�ìàëüíûå ðàçóìíûå çíà÷åíèÿ êîíñòàíò äëÿ ó÷åòà èõâêëàäà.Íàìàãíè÷åííîñòü M� (äè��åðåíöèàëüíàÿ ìàã�íèòíàÿ âîñïðèèì÷èâîñòü dM�=dH) è ðàçëè÷íûå êâà�äðóïîëüíûå ìîìåíòû hOn2 i îïðåäåëÿþòñÿ ñïåêòðîìEi è âîëíîâûìè �óíêöèÿìè jii èîíà Tb3+ â êðèñòàë�ëè÷åñêîì ïîëå:M� = gJ�BhJ�i = gJ�BXi hijJ�jiiZ�1 �� exp�� EikBT � ; � = x; y; z; (6)hOn2 i = �JXi hijOn2 jiiZ�1 exp�� EikBT � ;On2 = O02 ; O22 ; Pxy: (7)Âåëè÷èíà è õàðàêòåð ìàãíèòîóïðóãîé äå�îðìàöèèîêðóæåíèÿ �Ç-èîíà îïðåäåëÿþòñÿ îðèåíòàöèåé ìàã�íèòíîãî ïîëÿ ïî îòíîøåíèþ ê ëîêàëüíûì îñÿìñèììåòðèè, ïîýòîìó ðàñ÷åòû ìàãíèòíûõ è ìàãíè�òîóïðóãèõ ñâîéñòâ ñëåäóåò ïðîâîäèòü â ëîêàëüíîéñèñòåìå êîîðäèíàò èîíà Tb3+, ïîâåðíóòîé íà óãîë�' = 10:2Æ îòíîñèòåëüíî êðèñòàëëîãðà�è÷åñêîé ñè�ñòåìû (íàáîð 1r).Ïàðíûå áèëèíåéíûå è êâàäðóïîëüíûå âçàèìî�äåéñòâèÿ â ãàìèëüòîíèàíå (1), îïðåäåëÿþùåì ýëåê�òðîííóþ ñòðóêòóðó ìàãíèòíîãî èîíà, îïèñûâàþòñÿíàáëþäàåìûìè çíà÷åíèÿìè îïåðàòîðîâ hJ�i è hOn2 i,ò. å. ñàìè çàâèñÿò îò ýëåêòðîííîé ñòðóêòóðû. Ñîá�ñòâåííûå çíà÷åíèÿ è ñîáñòâåííûå �óíêöèè, íåîáõî�äèìûå äëÿ ðàñ÷åòà ìàãíèòíûõ ñâîéñòâ èîíà Tb3+,îïðåäåëÿëèñü ïóòåì ÷èñëåííîé äèàãîíàëèçàöèè ïîë�íîãî ãàìèëüòîíèàíà (1), â êîòîðîì áèëèíåéíûå èêâàäðóïîëüíûå âçàèìîäåéñòâèÿ ó÷èòûâàëèñü ñàìî�ñîãëàñîâàííûì îáðàçîì. Îïðåäåëåíèå ýëåêòðîííîé1177
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�èñ. 1. Êðèâûå íàìàãíè÷èâàíèÿ M(H) (ââåðõó) è äè��åðåíöèàëüíîé ìàãíèòíîé âîñïðèèì÷èâîñòè dM=dH(H)(âíèçó) êðèñòàëëà TbLiF4 âäîëü îñè [100℄ äëÿ ðàçëè÷íûõ òåìïåðàòóð (êðèâàÿ 1 � 1:4 K, 2 � 4:2 K, 3 � 10 K,4 � 15 K) ïðè ââîäå (òåìíûå òî÷êè) è âûâîäå (ñâåòëûå òî÷êè) ïîëÿ. Êðèâûå M(H) ñìåùåíû ïî âåðòèêàëüíîé îñèïîñëåäîâàòåëüíî íà âåëè÷èíó �0:5. Ëèíèÿìè ïîêàçàíû çàâèñèìîñòè ïðè T = 4:2 K, ðàññ÷èòàííûå äëÿ íàáîðà 1ïàðàìåòðîâ ÊÏ èç ðàáîòû [22℄ áåç ó÷åòà (êðèâûå 2a) è ñ ó÷åòîì (êðèâûå 2b ) áèëèíåéíûõ è êâàäðóïîëüíûõ âçàè-ìîäåéñòâèé �k = �? = 1:15 K, G� = 5 ìÊ, G = 10 ìÊ (êðèâàÿ 2ñ � ïðè ðàçîðèåíòàöèè â áàçèñíîé ïëîñêîñòè�' = 5)ñòðóêòóðû ïðè ó÷åòå ïàðíûõ âçàèìîäåéñòâèé ïðîâî�äèëîñü ìåòîäîì èòåðàöèé, ãäå â êà÷åñòâå íà÷àëüíî�ãî ðåøåíèÿ èñïîëüçîâàëèñü ìàêñèìàëüíûå çíà÷åíèÿâåëè÷èí hJ�i è hOn2 i.Äëÿ èíòåðïðåòàöèè ìàãíèòíûõ ñâîéñòâ â èì�ïóëüñíûõ ïîëÿõ ïðè äîñòàòî÷íî ìàëûõ äëèòåëüíî�ñòÿõ èìïóëüñà íåîáõîäèìî ó÷èòûâàòü âîçìîæíîå èç�ìåíåíèå òåìïåðàòóðû îáðàçöà çà ñ÷åò ìàãíèòîêàëî�ðè÷åñêîãî ý��åêòà (ÌÊÝ). Ñêîðîñòü ââîäà ïîëÿ âíàøåì ýêñïåðèìåíòå áëèçêà ê îöåíêå âåðõíåé ãðàíè�öû óñëîâèÿ àäèàáàòè÷íîñòè, ñäåëàííîé â ðàáîòå [25℄.
Ìíîãî÷èñëåííûå ýêñïåðèìåíòû íà ïàðàìàãíèòíûõöèðêîíàõ RXO4 ïîäòâåðæäàþò ýòè îöåíêè [4�7℄.Ïðè ðàñ÷åòå ìàãíèòíûõ õàðàêòåðèñòèê â àäèàáà�òè÷åñêîì ðåæèìå äëÿ êàæäîãî çíà÷åíèÿ ïîëÿ îò 0 äî50 Òë ñ øàãîì �H = 0:1 Òë ïðîâîäèëàñü ÷èñëåííàÿäèàãîíàëèçàöèÿ ïîëíîãî ãàìèëüòîíèàíà äëÿ îïðåäå�ëåíèÿ ñïåêòðà è âîëíîâûõ �óíêöèé èîíà Tb3+ è ðàñ�ñ÷èòûâàëñÿ ¾ýëåìåíòàðíûé¿ ìàãíèòîêàëîðè÷åñêèéý��åêò �T ïðè èçìåíåíèè ïîëÿ îò H äî H +�H :�T = �T ��M�T �H �HCH � �T ��Smag�H �T �HCH : (8)1178



ÆÝÒÔ, òîì 142, âûï. 6 (12), 2012 Èíäóöèðîâàííûå êâàäðóïîëüíûå ý��åêòû : : :
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�èñ. 2. Êðèâûå íàìàãíè÷èâàíèÿ M(H) (ââåðõó) è äè��åðåíöèàëüíîé ìàãíèòíîé âîñïðèèì÷èâîñòè dM=dH(H)(âíèçó) êðèñòàëëà TbLiF4 âäîëü îñè [110℄ äëÿ ðàçëè÷íûõ òåìïåðàòóð (êðèâàÿ 1 � 1:4 K, 2 � 10 K, 3 � 15 K)ïðè ââîäå (òåìíûå òî÷êè) è âûâîäå (ñâåòëûå òî÷êè) ïîëÿ. Êðèâûå M(H) ñìåùåíû ïî âåðòèêàëüíîé îñè ïîñëåäîâà-òåëüíî íà âåëè÷èíó �0:5. Ëèíèÿìè ïîêàçàíû çàâèñèìîñòè ïðè T = 1:4 K, ðàññ÷èòàííûå äëÿ íàáîðà 1 ïàðàìåòðîâÊÏ èç ðàáîòû [22℄ áåç ó÷åòà (êðèâûå 1a) è ñ ó÷åòîì (êðèâûå 1b) áèëèíåéíûõ è êâàäðóïîëüíûõ âçàèìîäåéñòâèé;�k = �? = 1:15 K, G� = 5 ìÊ, G = 10 ìÊ (êðèâàÿ 1ñ � ïðè ðàçîðèåíòàöèè â áàçèñíîé ïëîñêîñòè �' = 5). Íàâñòàâêå â áîëüøåì ìàñøòàáå äëÿ òåõ æå ïàðàìåòðîâ ïîêàçàíà àíîìàëèÿ â îáëàñòè H = 20 Òë (êðèâàÿ 1b)1179



Ç. À. Êàçåé, Â. Â. Ñíåãèðåâ, Æ.-Ì. Áðîòî è äð. ÆÝÒÔ, òîì 142, âûï. 6 (12), 2012Â �îðìóëå (8) ïîëíàÿ òåïëîåìêîñòü êðèñòàëëà CHâêëþ÷àåò òåïëîåìêîñòü ðåøåòêè Clat è ìàãíèòíóþòåïëîåìêîñòü Cmag , ðàññ÷èòûâàåìóþ ïðè êàæäîìçíà÷åíèè ïîëÿ è òåìïåðàòóðû, èñõîäÿ èç ñïåêòðà�Ç-èîíà. Ýòè äàííûå ïîçâîëÿþò ðàññ÷èòàòü òåìïå�ðàòóðó è àäèàáàòè÷åñêóþ íàìàãíè÷åííîñòü êðèñòàë�ëà TbLiF4 äëÿ çàäàííûõ íàïðàâëåíèé ïîëÿ.4. ÝÊÑÏÅ�ÈÌÅÍÒÀËÜÍÛÅ �ÅÇÓËÜÒÀÒÛÈññëåäîâàíèÿ â èìïóëüñíîì ìàãíèòíîì ïîëå êðè�ñòàëëà TbLiF4 îáíàðóæèâàþò ðåçêèå ìàãíèòíûåàíîìàëèè ïðè T = 1:4 K. Íàìàãíè÷åííîñòü âäîëüîñè [100℄ äåìîíñòðèðóåò ðåçêèé ñêà÷îê â êðèòè÷å�ñêîì ïîëå H � 28 Òë, äîñòèãàåò âåëè÷èíû îêîëî8�B âûøå H è ñëàáî ìåíÿåòñÿ â áîëåå âûñîêèõ ïî�ëÿõ (ðèñ. 1, ââåðõó). Äëÿ H k [110℄ âåëè÷èíà êðè�òè÷åñêîãî ïîëÿ âîçðàñòàåò äî 31 Òë, ïðè÷åì êðè�âàÿ M(H) ìåíÿåòñÿ ìåíåå ðåçêî âáëèçè H (ðèñ. 2,ââåðõó). Êðèòè÷åñêîå ïîëå H äëÿ îáåèõ îñåé â áà�çèñíîé ïëîñêîñòè ìîæåò áûòü îïðåäåëåíî áîëåå òî÷�íî èç äè��åðåíöèàëüíîé âîñïðèèì÷èâîñòè dM=dH(ðèñ. 1 è 2, âíèçó). Îòìåòèì òàêæå íåáîëüøóþ àíî�ìàëèþ ïðè T = 1:4 K íèæå ïîëÿ êðîññîâåðà äëÿH k [110℄, êîòîðàÿ íà ïîðÿäîê âåëè÷èíû ìåíüøåîñíîâíîãî ïèêà (âñòàâêà íà ðèñ. 2, âíèçó). Ýêñïåðè�ìåíòàëüíûå êðèâûå M(H) è dM=dH íà ðèñ. 1 è 2äàíû â çàâèñèìîñòè îò âíåøíåãî ïîëÿ äëÿ îáðàç�öîâ ñ Ndmg � (0:2�0.3), à ðàññ÷èòàííûå êðèâûå �äëÿ îáðàçöà ñ Ndmg = 0. Ïðè ýòîì ó÷åò ðàçìàãíè�÷èâàþùåãî ïîëÿ, êîòîðîå äëÿ íàøèõ îáðàçöîâ âûøåH ñîñòàâëÿåò îêîëî 0.5 Òë, ïðèâîäèò ê óâåëè÷åíèþ¾íàáëþäàåìîãî¿ êðèòè÷åñêîãî ïîëÿ H íà ðàññ÷è�òàííûõ êðèâûõ.Ïðè óâåëè÷åíèè òåìïåðàòóðû àíîìàëèè íà çàâè�ñèìîñòÿõM(H) è dM(H)=dH ñòàíîâÿòñÿ áîëåå ñãëà�æåííûìè è ïðîïàäàþò âûøå 20 Ê. Ïðè ýòîì âåëè÷è�íû êðèòè÷åñêèõ ïîëåé âäîëü îñåé [100℄ è [110℄ âîçðàñ�òàþò ñîîòâåòñòâåííî äî 31 è 35 Òë. Êðèâûå M(H)è dM=dH îáíàðóæèâàþò çàìåòíûé ãèñòåðåçèñ äëÿèññëåäîâàííûõ îðèåíòàöèé ïîëÿ ïðè T � 4:2 K, òàìãäå íàáëþäàåòñÿ âûñîêîå çíà÷åíèå dM=dH . Ýòîò ãè�ñòåðåçèñ îáóñëîâëåí, ïî-âèäèìîìó, èçìåíåíèåì ðå�æèìà íàìàãíè÷èâàíèÿ îò àäèàáàòè÷åñêîãî ê ïîëèò�ðîïíîìó â âîçðàñòàþùåì ïîëå. Êðîìå òîãî, ðåçêîåèçìåíåíèå âåëè÷èíû ìàãíèòíîé àíîìàëèè â èíòåð�âàëå (4.2�10) K (ñð. êðèâûå 2, 3 íà ðèñ. 1 è 2, âíèçó)ìîæåò ñâèäåòåëüñòâîâàòü î çàìåòíîì íàãðåâå îáðàç�öà âáëèçè è âûøå H ïðè T > 4:2 K.
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�èñ. 3. Èçìåíåíèå ýíåðãèè íèæíèõ óðîâíåé èîíàTb3+ â TbLiF4 â ìàãíèòíîì ïîëå (ý��åêò Çååìà-íà) âäîëü îñåé [110℄ (ââåðõó) è [100℄ (âíèçó), ðàñ-ñ÷èòàííîå äëÿ íàáîðà 1 ïàðàìåòðîâ ÊÏ áåç ó÷å-òà (ñïëîøíûå ëèíèè) è ñ ó÷åòîì (øòðèõîâûå ëè-íèè) áèëèíåéíûõ è êâàäðóïîëüíûõ âçàèìîäåéñòâèé(�k = �? = 1:15 K, G� = 5 ìÊ, G = 10 ìÊ)ïðè T = 4:2 K. Êðèòè÷åñêîå ïîëå H ñîîòâåòñòâóåòìàêñèìàëüíîìó ñáëèæåíèþ óðîâíåé 1 è 3 (ïóíêòèð-íàÿ êðèâàÿ E13). Íà âñòàâêå ïîêàçàíî ðàñùåïëåíèå�E12 íèæíåãî êâàçèäóáëåòà ïðè T = 1:4 K â ïîëåH k [100℄, ðàññ÷èòàííîå äëÿ òåõ æå ïàðàìåòðîâ5. ÎÁÑÓÆÄÅÍÈÅ �ÅÇÓËÜÒÀÒÎÂ5.1. Ïàðàìåòðû êðèñòàëëè÷åñêîãî ïîëÿ èý��åêò ÇååìàíàÄëÿ îïèñàíèÿ ïîëó÷åííûõ ýêñïåðèìåíòàëüíûõäàííûõ ìû èñïîëüçîâàëè êðèñòàëëè÷åñêîå ïîëåTbLiF4, ïàðàìåòðû êîòîðîãî, îïðåäåëåííûå íàîñíîâíîì ìóëüòèïëåòå, ñ÷èòàþòñÿ íàäåæíî óñòàíîâ�ëåííûìè [22℄. Îòìåòèì, îäíàêî, ÷òî âñå èçâåñòíûåâ ëèòåðàòóðå íàáîðû ïàðàìåòðîâ ÊÏ äëÿ TbLiF4î÷åíü áëèçêè è äàþò ïðàêòè÷åñêè îäèíàêîâîåîïèñàíèå ìàãíèòíûõ äàííûõ â ñèëüíîì ïîëå.Ñïåêòðû èîíà Tb3+ â ïàðàìàãíèòíîé îáëàñòèïðè T > TC â ìàãíèòíîì ïîëå âäîëü êðèñòàëëîãðà��è÷åñêèõ îñåé [100℄ è [110℄ (ý��åêò Çååìàíà), ðàñ�ñ÷èòàííûå ñ óêàçàííûìè ïàðàìåòðàìè ÊÏ, ïðèâå�äåíû íà ðèñ. 3 (ïîêàçàíû òîëüêî ïÿòü íèæíèõ óðîâ�íåé). Îáùåå ðàñùåïëåíèå ìóëüòèïëåòà ïðèH = 0 ñî�ñòàâëÿåò îêîëî 600 K. Â êðèñòàëëè÷åñêîì ïîëå øåå�1180



ÆÝÒÔ, òîì 142, âûï. 6 (12), 2012 Èíäóöèðîâàííûå êâàäðóïîëüíûå ý��åêòû : : :ëèòà îñíîâíîé ìóëüòèïëåò 7F6 èîíà Tb3+ ðàñùåïëÿ�åòñÿ òàê, ÷òî îñíîâíûì ñîñòîÿíèåì ÿâëÿåòñÿ êâàçè�äóáëåò ñ âîëíîâîé �óíêöèåé fa6j+6i�a�6j�6i+: : :g(ja6j = ja�6j � 0:7) ñ íåáîëüøîé ïðîèçâîäíîédE1;2=dH?, îòäåëåííûé ùåëüþ ïîðÿäêà 160 K îòãðóïïû âîçáóæäåííûõ óðîâíåé, ñîñòîÿùåé èç äóáëå�òà è ñèíãëåòà. Âîëíîâûå �óíêöèè âòîðîãî äóáëåòà èñèíãëåòà â J , Jz-ïðåäñòàâëåíèè èìåþò âèä ñîîòâåò�ñòâåííîfa�5j � 5i � a�1j � 1i � a�3j � 3i � : : : g �� (ja1j = ja�1j � 0:57; ja3j = ja�3j � 0:47;ja5j = ja�5j � 0:68) ;fa4j+4i � a0j � 0i � a�4j � 4ig(ja4j = ja�4j � 0:54;ja0j � 0:64)è õàðàêòåðèçóþòñÿ çíà÷èòåëüíîé ïðîèçâîäíîédE3;4=dH? � dE3;4=dHz. Áëàãîäàðÿ ýòîé îñîáåí�íîñòè ýëåêòðîííîé ñòðóêòóðû TbLiF4 ÿâëÿåòñÿèçèíãîâñêèì ìàãíåòèêîì [8; 11℄ è õàðàêòåðèçóåò�ñÿ áîëüøîé ìàãíèòíîé àíèçîòðîïèåé ïðè íèçêîéòåìïåðàòóðå. Äëÿ òàêîé ýëåêòðîííîé ñòðóêòóðûõàðàêòåðíî òàêæå íàëè÷èå ý��åêòîâ âçàèìîäåé�ñòâèÿ/ïåðåñå÷åíèÿ óðîâíåé, ñîïðîâîæäàþùèõñÿðåçêèìè ìàãíèòíûìè àíîìàëèÿìè, â ñèëüíîì ìàã�íèòíîì ïîëå, ïåðïåíäèêóëÿðíîì ëåãêîé îñè [001℄.Îñíîâíîé êâàçèäóáëåò E1;2 ïîëåì H ? [001℄ ðàñ�ùåïëÿåòñÿ ìàëî, òîãäà êàê ýíåðãèÿ íèæíåé êîìïî�íåíòû äóáëåòà ñèëüíî ïîíèæàåòñÿ â ïîëå. Â ðåçóëü�òàòå ýòîãî â ïîëÿõ ïîðÿäêà 32 è 37 Òë äëÿ îðèåí�òàöèè ïîëÿ ñîîòâåòñòâåííî H k [100℄ è H k [110℄ êîñíîâíîìó óðîâíþ ñ íåáîëüøîé ïðîåêöèåé ìàãíèòíî�ãî ìîìåíòà hM100i=hM110i ïðèáëèæàåòñÿ âîçáóæäåí�íûé óðîâåíü ñ áîëüøîé ïðîåêöèåé, ÷òî ïðèâîäèò êñêà÷êîîáðàçíîìó óâåëè÷åíèþ ìàãíèòíîãî ìîìåíòà.Ïîñêîëüêó ìàãíèòíîå ïîëå H k [100℄ è H k [110℄ñìåøèâàåò âîëíîâûå �óíêöèè âçàèìîäåéñòâóþùèõóðîâíåé, â ñïåêòðå îñòàåòñÿ êîíå÷íàÿ ùåëü ïðè H,âåëè÷èíà êîòîðîé â çíà÷èòåëüíîé ñòåïåíè îïðåäåëÿ�åò õàðàêòåð ìàãíèòíûõ àíîìàëèé ïðè êðîññîâåðå.Ýëåêòðîííàÿ ñòðóêòóðà èîíà Tb3+ â TbLiF4, è â÷àñòíîñòè, èçîëèðîâàííûé êâàçèäóáëåò fa6j + 6i �� a�6j � 6i + : : : g îïðåäåëÿåòñÿ, â îñíîâíîì, òðåìÿìàêñèìàëüíûìè ïàðàìåòðàìè ÊÏ, B02 , B04 , B44 , ó÷åòäðóãèõ ïàðàìåòðîâ ÊÏ òîëüêî íåçíà÷èòåëüíî ìîäè��èöèðóåò ñïåêòð. Ýòî îáóñëîâëåíî òåì, ÷òî ïðè óêà�çàííûõ çíàêàõ ïàðàìåòðîâ îáà äèàãîíàëüíûõ îïåðà�òîðà, O02 , O04 (ñ ó÷åòîì çíàêîâ �J < 0, �J > 0 äëÿèîíà Tb3+) ñòàáèëèçèðóþò â êà÷åñòâå îñíîâíîãî ñî�ñòîÿíèå �j6i, êîòîðîå îêàçûâàåòñÿ, òàêèì îáðàçîì,

õîðîøî îòäåëåííûì ùåëüþ ïîðÿäêà 160 K îò áëè�æàéøèõ âîçáóæäåííûõ óðîâíåé.Ïðè ðàñ÷åòå ñ ó÷åòîì òîëüêî ÊÏ è çååìàíîâñêîãî÷ëåíà êðèòè÷åñêîå ïîëå êðîññîâåðà H, ñîîòâåòñòâó�þùåå ìàêñèìàëüíîìó ñáëèæåíèþ óðîâíåé (ïóíêòèð�íûå êðèâûå E13 íà ðèñ. 3) è ìàêñèìóìó íà êðèâîéäè��åðåíöèàëüíîé âîñïðèèì÷èâîñòè dM=dH , ïîëó�÷àåòñÿ ñîîòâåòñòâåííî ïðèìåðíî 32 Òë è 37 Òë, ÷òîñóùåñòâåííî áîëüøå íàáëþäàåìîãî â ýêñïåðèìåíòå(ñð. êðèâûå 2 è 1 è øòðèõîâûå êðèâûå 2a è 1a íàðèñ. 1 è 2, âíèçó). �àñ÷åòû ïîêàçûâàþò, ÷òî êðè�òè÷åñêîå ïîëå ìèíèìàëüíî âäîëü îñè [100℄lo è âîç�ðàñòàåò íà �H � 0:5 Òë ïðè îòêëîíåíèè íà óãîë�' = 10:2Æ â áàçèñíîé ïëîñêîñòè ê îñè [100℄ è íàâåëè÷èíó �H � 3:2 Òë ïðè âûõîäå ïîëÿ èç ïëîñêî�ñòè ê òåòðàãîíàëüíîé îñè íà óãîë �� = 5Æ. Ïîñêîëü�êó ïàðàìåòðû ÊÏ äëÿ TbLiF4 íàäåæíî óñòàíîâëå�íû, ýòî ðàñõîæäåíèå ìîæíî ðàññìàòðèâàòü êàê íà�ëè÷èå äîïîëíèòåëüíîãî âêëàäà, îáóñëîâëåííîãî áè�ëèíåéíûìè è êâàäðóïîëüíûìè âçàèìîäåéñòâèÿìè.Ïðè ó÷åòå êâàäðóïîëüíûõ âçàèìîäåéñòâèé ý��åêòÇååìàíà äëÿ íèæíèõ óðîâíåé íîñèò áîëåå ñëîæíûéõàðàêòåð è ñóùåñòâåííî çàâèñèò îò êîíñòàíò êâà�äðóïîëüíûõ âçàèìîäåéñòâèé. Ñðàâíåíèå ñïåêòðîâ,ðàññ÷èòàííûõ ñ ó÷åòîì è áåç ó÷åòà êâàäðóïîëüíûõâçàèìîäåéñòâèé (ñïëîøíûå è øòðèõîâûå ëèíèè íàðèñ. 3), ïîêàçûâàåò, ÷òî èõ ðîëü ñóùåñòâåííî âîçðàñ�òàåò â ïîëÿõ âáëèçè è âûøå ïîëÿ êðîññîâåðà. Ñîâïà�äåíèå ñïåêòðîâ â ïîëÿõ íèæå êðèòè÷åñêîãî îçíà÷àåò,÷òî ïðè H < H âêëàäîì êâàäðóïîëüíûõ âçàèìîäåé�ñòâèé ìîæíî ïðåíåáðå÷ü.5.2. Íàìàãíè÷åííîñòü è äè��åðåíöèàëüíàÿâîñïðèèì÷èâîñòüÑáëèæåíèå íèæíèõ óðîâíåé èîíà Tb3+ âñèëüíîì ìàãíèòíîì ïîëå îáóñëîâëèâàåò àíîìà�ëèè íàìàãíè÷åííîñòè M(H) è åå ïðîèçâîäíîédM(H)=dH . Èçîòåðìè÷åñêèå (ñïëîøíûå) è àäèà�áàòè÷åñêèå (øòðèõîâûå) êðèâûå íàìàãíè÷èâàíèÿâäîëü òðåõ êðèñòàëëîãðà�è÷åñêèõ îñåé [001℄, [100℄è [110℄, ðàññ÷èòàííûå áåç ó÷åòà êâàäðóïîëüíûõ âçà�èìîäåéñòâèé, è ñîîòâåòñòâóþùèå êðèâûå ÌÊÝ �Täëÿ íà÷àëüíîé òåìïåðàòóðû T = 4:2 Ê ïðèâåäåíûíà ðèñ. 4. Ïðè ñðàâíåíèè ýêñïåðèìåíòàëüíûõ èðàññ÷èòàííûõ êðèâûõ íàìàãíè÷èâàíèÿ íåîáõîäèìîó÷èòûâàòü èçìåíåíèå òåìïåðàòóðû îáðàçöà çà ñ÷åòÌÊÝ, êîòîðàÿ ìîæåò ìåíÿòüñÿ äîñòàòî÷íî ñèëüíîïðè íàìàãíè÷èâàíèè â èìïóëüñíûõ ìàãíèòíûõïîëÿõ. Ñîãëàñíî ðàñ÷åòàì, âåëè÷èíà ÌÊÝ ñèëüíîçàâèñèò îò îðèåíòàöèè ïîëÿ: äëÿ ïîëÿ, ñòðîãî1181
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�èñ. 4. Èçîòåðìè÷åñêèå (ñïëîøíûå) è àäèàáàòè-÷åñêèå (øòðèõîâûå) êðèâûå íàìàãíè÷èâàíèÿ êðè-ñòàëëà TbLiF4 âäîëü îñåé [100℄, [110℄ è [001℄ äëÿT = Tst = 4:2 K, ðàññ÷èòàííûå áåç ó÷åòà ïàð-íûõ âçàèìîäåéñòâèé äëÿ íàáîðà 1 ïàðàìåòðîâ ÊÏ(ââåðõó). Ìàãíèòîêàëîðè÷åñêèé ý��åêò êðèñòàëëàTbLiF4 äëÿ íà÷àëüíîé òåìïåðàòóðû Tst = 4:2 Êâ îòñóòñòâèå (ñïëîøíûå êðèâûå) è ïðè íàëè÷èè(øòðèõîâûå êðèâûå, �� = 2Æ) ðàçîðèåíòàöèè ïî-ëÿ ê òåòðàãîíàëüíîé îñè (âíèçó)ïåðïåíäèêóëÿðíîãî òåòðàãîíàëüíîé îñè [001℄, êðè�ñòàëë ïðè íàìàãíè÷èâàíèè äî êðèòè÷åñêîãî ïîëÿíàãðåâàåòñÿ ïðèìåðíî íà (8�10) K (ñïëîøíûåêðèâûå íà ðèñ. 4 âíèçó), òîãäà êàê íåáîëüøàÿðàçîðèåíòàöèÿ ïîëÿ ïðèìåðíî íà 2Æ ê îñè [001℄äåëàåò ñêà÷îê íà êðèâîé M(H) áîëåå ðåçêèì è, êàêðåçóëüòàò, çíà÷èòåëüíî óìåíüøàåò ÌÊÝ â ïîëÿõH < H (øòðèõîâûå êðèâûå íà ðèñ. 4 âíèçó).Ïðè ó÷åòå ïàðíûõ âçàèìîäåéñòâèé, ãëàâíûì îáðà�çîì, êâàäðóïîëüíûõ, ñêà÷îê ñòàíîâèòñÿ åùå áîëååðåçêèì (ñì. äàëåå) è ÌÊÝ â ïîëÿõ H < H åùåáîëüøå óìåíüøàåòñÿ è ìîæåò äàæå èçìåíèòü çíàê.Äîñòàòî÷íî ðåçêèå àíîìàëèè íà ýêñïåðèìåíòàëüíûõêðèâûõ ïðè T � 4:2 K (ñì. ðèñ. 1 è 2) ñâèäåòåëü�ñòâóþò î òîì, ÷òî â ýòîì äèàïàçîíå òåìïåðàòóðíàãðåâ îáðàçöà â èìïóëüñíîì ïîëå íåâåëèê. È,íàîáîðîò, ðåçêîå óìåíüøåíèå ìàêñèìóìà íà êðèâûõdM=dH ïðè T > 4:2 Ê óêàçûâàåò íà çíà÷èòåëüíûéíàãðåâ îáðàçöà â îáëàñòè êðèòè÷åñêîãî ïîëÿ H.

Èñïîëüçóÿ îöåíêó ïî øèðèíå ïèêà, ìîæíî ñäåëàòüâûâîä, ÷òî äëÿ Tst = 15 Ê îáðàçåö â îáëàñòè Híàãðåâàåòñÿ äî òåìïåðàòóð ïîðÿäêà 30 K. Èç-çàîòñóòñòâèÿ ïîëíîé èí�îðìàöèè î ïàðàìåòðàõ, âëè�ÿþùèõ íà âåëè÷èíó ÌÊÝ (íàïðèìåð, î âåëè÷èíåè õàðàêòåðå ðàçîðèåíòàöèè ìàãíèòíîãî ïîëÿ), âäàëüíåéøåì íà ðèñóíêàõ ïðåäñòàâëåíû ðàñ÷åòûäëÿ èçîòåðìè÷åñêèõ ìàãíèòíûõ õàðàêòåðèñòèê.Ó÷åò áèëèíåéíûõ âçàèìîäåéñòâèé â TbLiF4 ïðè�âîäèò ê ñïîíòàííîìó �åððîìàãíèòíîìó óïîðÿäî÷å�íèþ ìîìåíòîâ èîíà Tb3+. Ñîãëàñíî ðàñ÷åòàì, óïîðÿ�äî÷åíèå ñî ñïîíòàííûì ìîìåíòîì ms0 � 8:6�B âîç�íèêàåò âäîëü îñè [001℄ ïðè òåìïåðàòóðå TC � 2:9 K.Ñïîíòàííîå �åððîìàãíèòíîå óïîðÿäî÷åíèå, ñîïðî�âîæäàþùååñÿ âîçíèêíîâåíèåì ý��åêòèâíîãî ïîëÿíà èîíàõ Tb3+, ïðèâîäèò ê óâåëè÷åíèþ ðàñùåïëå�íèÿ êâàçèäóáëåòà �E12 ïðèìåðíî äî 6 K, êîòîðîåñëàáî ìåíÿåòñÿ ñ ïîëåì â óïîðÿäî÷åííîé �àçå è ðåç�êî âîçðàñòàåò âûøåHm (âñòàâêà íà ðèñ. 3). Äëÿ ðàç�ëè÷íûõ íàáîðîâ ïàðàìåòðîâ ÊÏ ïîâåäåíèå óïîðÿäî�÷åííîé �àçû êàê â îòñóòñòâèå, òàê è ïðè íàëè÷èèìàãíèòíîãî ïîëÿ ïðàêòè÷åñêè ñîâïàäàåò. Ïðè íàëî�æåíèè ìàãíèòíîãî ïîëÿ H ? [001℄ ìàãíèòíûé ìî�ìåíò âäîëü ïîëÿ ðàñòåò è â íåêîòîðîì êðèòè÷åñêîìïîëåHm � 22�26 Òë (äëÿ �k = �? = 1:15K) ñïîíòàí�íûé ìîìåíò Mz âäîëü îñè [001℄ ïðîïàäàåò, ò. å. ìàã�íèòîóïîðÿäî÷åííàÿ �àçà ðàçðóøàåòñÿ (ðèñ. 5, ëåâàÿîñü).Ýòîò èíäóöèðîâàííûé �àçîâûé ïåðåõîä ïðîÿâëÿ�åòñÿ â âèäå ñêà÷êà íà êðèâûõ dMk=dH â ïîëå Hm(ðèñ. 5, ïðàâàÿ îñü). Äëÿ îðèåíòàöèè ïîëÿ H k [110℄àíîìàëèÿ íà êðèâîé dMH=dH áîëåå âûðàæåíà íà�îíå îñíîâíîãî ìàêñèìóìà, à âåëè÷èíà êðèòè÷åñêî�ãî ïîëÿ Hm íåñêîëüêî áîëüøå (ðèñ. 5, ââåðõó).Ñëåäóåò îòìåòèòü, îäíàêî, ÷òî íåáîëüøàÿ ðàçîðè�åíòàöèÿ ìàãíèòíîãî ïîëÿ ïî îòíîøåíèþ ê ëåãêîéîñè [001℄ áûñòðî ðàçìûâàåò ýòó àíîìàëèþ, òàê ÷òîóæå ïðè �� � 1Æ ýòîò èíäóöèðîâàííûé ïåðåõîäñòàíîâèòñÿ ïðàêòè÷åñêè íåíàáëþäàåìûì íà ýêñïå�ðèìåíòàëüíûõ êðèâûõ äè��åðåíöèàëüíîé âîñïðè�èì÷èâîñòè dMk=dH . Ýòî ñâÿçàíî ñ òåì, ÷òî âñëåä�ñòâèå îãðîìíîé ìàãíèòíîé àíèçîòðîïèè íåáîëüøàÿêîìïîíåíòà ïîëÿ âäîëü ëåãêîé îñè [001℄ èíäóöèðóåòçíà÷èòåëüíûé ìàãíèòíûé ïàðàìåòð ïîðÿäêà Mz âïàðàìàãíèòíîé îáëàñòè âûøå TC è Hm. Íåáîëüøàÿàíîìàëèÿ íà ýêñïåðèìåíòàëüíîé êðèâîé dM=dH äëÿH k [110℄ è T = 1:4 K ïî õàðàêòåðó è âåëè÷èíå êðè�òè÷åñêîãî ïîëÿ ñîîòâåòñòâóåò ðàññ÷èòàííîé (âñòàâêàíà ðèñ. 2, âíèçó) è ìîæåò áûòü îáóñëîâëåíà èìåííîýòèì èíäóöèðîâàííûì ïåðåõîäîì.1182
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�èñ. 5. Ñïîíòàííàÿ íàìàãíè÷åííîñòü Mz(H) (ëåâàÿ îñü) è äè��åðåíöèàëüíàÿ ìàãíèòíàÿ âîñïðèèì÷èâîñòü âäîëüïîëÿ dMk=dH(H) (ïðàâàÿ îñü) êðèñòàëëà TbLiF4 ïðè T = 1:4 K, ðàññ÷èòàííûå äëÿ íàáîðà 1 ïàðàìåòðîâ ÊÏ ñó÷åòîì áèëèíåéíûõ è êâàäðóïîëüíûõ âçàèìîäåéñòâèé (�k = �? = 1:15 K, G� = 5 ìÊ, G = 10 ìÊ; òî÷êè � ýêñïå-ðèìåíò). �àçðóøåíèå óïîðÿäî÷åííîãî ñîñòîÿíèÿ â ïîëå Hm ñîïðîâîæäàåòñÿ ñêà÷êîì íà êðèâîé dMk=dH. ÊðèâûådMk=dH(H) äëÿ H k [100℄ ðàññ÷èòàíû áåç ó÷åòà (êðèâàÿ 1 ) è ïîñëåäîâàòåëüíî ñ ó÷åòîì áèëèíåéíûõ (êðèâàÿ 1a,�k = �? = 1:15 K), êâàäðóïîëüíûõ �-ñèììåòðèè (êðèâàÿ 1b, G� = 5 ìÊ) è -ñèììåòðèè (êðèâàÿ 1, G = 10 ìÊ,êðèâàÿ 2 � G = 10 ìÊ ïðè T = 6 K) ïàðíûõ âçàèìîäåéñòâèé
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Ç. À. Êàçåé, Â. Â. Ñíåãèðåâ, Æ.-Ì. Áðîòî è äð. ÆÝÒÔ, òîì 142, âûï. 6 (12), 20125.3. Êâàäðóïîëüíûå ìîìåíòû èêâàäðóïîëüíûå ý��åêòûÝêñïåðèìåíòàëüíûå äàííûå äëÿ TbLiF4, òàêèìîáðàçîì, ñâèäåòåëüñòâóþò î íàëè÷èè äîïîëíèòåëü�íûõ âêëàäîâ â íàìàãíè÷åííîñòü, îáóñëîâëåííûõïàðíûìè äèïîëüíûìè è êâàäðóïîëüíûìè âçàèìî�äåéñòâèÿìè. Äëÿ îáñóæäåíèÿ ýòèõ âêëàäîâ ñëåäóåòïðîàíàëèçèðîâàòü çàâèñèìîñòü äèïîëüíîãî ìîìåíòàè ðàçëè÷íûõ êâàäðóïîëüíûõ ìîìåíòîâ îò òåìïåðà�òóðû, à òàêæå âåëè÷èíû è îðèåíòàöèè ìàãíèòíî�ãî ïîëÿ. Çàâèñèìîñòè îò îðèåíòàöèè/ðàçîðèåíòàöèèïîëÿ îêàçûâàþòñÿ î÷åíü ñóùåñòâåííûìè äëÿ ñèñòåìñ ñèëüíîé ìàãíèòíîé àíèçîòðîïèåé è ñèñòåì, â êî�òîðûõ ëîêàëüíûå îñè ñèììåòðèè ïîâåðíóòû îòíîñè�òåëüíî êðèñòàëëîãðà�è÷åñêèõ.Äëÿ èçèíãîâñêîãî ìàãíåòèêà TbLiF4 ïðè ãåëèå�âûõ òåìïåðàòóðàõ õàðàêòåðíà îãðîìíàÿ ìàãíèòíàÿàíèçîòðîïèÿ �M;k=�M;? � 4 � 102 ìåæäó ëåãêîéîñüþ [001℄ è ïåðïåíäèêóëÿðíîé åé ïëîñêîñòüþ [12℄.Â ñèëüíîì ìàãíèòíîì ïîëå âûøå êðèòè÷åñêîãî Hñòàíîâèòñÿ ñóùåñòâåííîé òàêæå ìàãíèòíàÿ àíèçî�òðîïèÿ â áàçèñíîé ïëîñêîñòè. Âåëè÷èíà êîìïîíåí�òû ìàãíèòíîãî ìîìåíòà Mk âäîëü ïîëÿ (ïðîäîëü�íàÿ êîìïîíåíòà) â áàçèñíîé ïëîñêîñòè ìåíÿåòñÿîò 8:3�B äî 5�B ïðè âðàùåíèè ìàãíèòíîãî ïîëÿ50 Òë ñîîòâåòñòâåííî îò ëîêàëüíîé îñè [100℄lo ê îñè[110℄lo (ðèñ. 6, ëåâàÿ îñü). Ìàãíèòíûé ìîìåíò íà�ïðàâëåí ïî ïîëþ òîëüêî äëÿ îðèåíòàöèè ïîëÿ âäîëüëîêàëüíûõ îñåé ñèììåòðèè. Äëÿ âñåõ äðóãèõ ñëó�÷àåâ, â òîì ÷èñëå è äëÿ ïîëÿ âäîëü êðèñòàëëîãðà��è÷åñêèõ îñåé [100℄ è [110℄, èìååòñÿ ïåðïåíäèêóëÿð�íàÿ êîìïîíåíòà ìàãíèòíîãî ìîìåíòà M? (è ñîîòâåò�ñòâåííî âðàùàþùèé ìîìåíò), êîòîðàÿ ìîæåò äîñòè�ãàòü âåëè÷èíû ïîðÿäêà 4�B (øòðèõîâûå êðèâûå íàðèñ. 6).Êâàäðóïîëüíûå ìîìåíòû hO02i, hO22i, hPxyi, îïè�ñûâàþùèå ëîêàëüíûå ìàãíèòîóïðóãèå äå�îðìàöèè,òàêæå ïðèíèìàþò ýêñòðåìàëüíûå èëè íóëåâûå çíà�÷åíèÿ äëÿ îðèåíòàöèè ïîëÿ âäîëü ëîêàëüíûõ îñåéñèììåòðèè (ðèñ. 6). Â ÷àñòíîñòè, íèçêîñèììåòðè÷�íûå êâàäðóïîëüíûå ìîìåíòû hO22i è hPxyi îáðàùà�þòñÿ â íóëü äëÿ îðèåíòàöèè ïîëÿ ñîîòâåòñòâåííîâäîëü ëîêàëüíûõ îñåé [110℄lo è [100℄lo. Ýòî îçíà÷à�åò, ÷òî äëÿ êðèñòàëëîãðà�è÷åñêèõ îñåé [110℄ è [100℄âñå òðè êâàäðóïîëüíûõ ìîìåíòà è ìàãíèòîóïðóãèåìîäû èìåþò íåíóëåâîå çíà÷åíèå è ìîãóò äàâàòü ìàã�íèòîóïðóãèé âêëàä â ìàãíèòíûå õàðàêòåðèñòèêè.Ó÷èòûâàÿ âåëè÷èíû êâàäðóïîëüíûõ ìîìåíòîâ hO02i,hO22i, hPxyi è ïîëíûõ êâàäðóïîëüíûõ êîíñòàíò G�(� = �; ; Æ), ìîæíî ñäåëàòü âûâîä, ÷òî íàèáîëüøèéìàãíèòîóïðóãèé âêëàä äàþò êâàäðóïîëüíûå âçàèìî�
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�èñ. 6. Óãëîâûå çàâèñèìîñòè ïðîäîëüíîé Mk (a,ñïëîøíàÿ êðèâàÿ, ëåâàÿ îñü) è ïîïåðå÷íîé M?(øòðèõîâàÿ êðèâàÿ, ïðàâàÿ îñü) êîìïîíåíò ìàãíèò-íîãî ìîìåíòà, êâàäðóïîëüíûõ ìîìåíòîâ hO02i (á ),hO22i (â, ñïëîøíàÿ êðèâàÿ, ëåâàÿ îñü), hPxyi (øòðè-õîâàÿ êðèâàÿ, ïðàâàÿ îñü) êðèñòàëëà TbLiF4 ïðèT = 1:4 K äëÿ îðèåíòàöèè ïîëÿ H = 50 Òë â áà-çèñíîé ïëîñêîñòè, ðàññ÷èòàííûå äëÿ íàáîðà 1 ïàðà-ìåòðîâ ÊÏ ñ ó÷åòîì áèëèíåéíûõ è êâàäðóïîëüíûõâçàèìîäåéñòâèé; �k = �? = 1:15 K, G� = 5 ìÊ,G = 10 ìÊäåéñòâèÿ �- è -ñèììåòðèè.Êâàäðóïîëüíûé ìîìåíò hO02i îáíàðóæèâàåò óç�êèé ìàêñèìóì âáëèçè ëîêàëüíîé îñè [110℄lo è øèðî�êèé ìèíèìóì. Íèçêîñèììåòðè÷íûå êâàäðóïîëüíûåìîìåíòû hO22i è hPxyi õàðàêòåðèçóþòñÿ ðàçëè÷íûìèóãëîâûìè çàâèñèìîñòÿìè. Êâàäðóïîëüíûé ìîìåíòhO22i èìååò çíà÷åíèå, áëèçêîå ê ìàêñèìàëüíîìó â øè�ðîêîé îáëàñòè âáëèçè ëîêàëüíîé îñè [100℄lo, è ðåçêîìåíÿåò çíàê âáëèçè îñè [110℄lo. Òàêèì îáðàçîì, äëÿêðèñòàëëîãðà�è÷åñêèõ îñåé [100℄ è [110℄ âåëè÷èíàìîìåíòà hO22i ïî ìîäóëþ áëèçêà ê ìàêñèìàëüíîé. Íà�îáîðîò, êâàäðóïîëüíûé ìîìåíò hPxyi èìååò ðåçêèéýêñòðåìóì âáëèçè îñè [110℄lo è ìåíÿåòñÿ ïðàêòè÷å�ñêè ëèíåéíî ìåæäó ýêñòðåìóìàìè. Íà ðèñ. 6 âèäíî,1184



ÆÝÒÔ, òîì 142, âûï. 6 (12), 2012 Èíäóöèðîâàííûå êâàäðóïîëüíûå ý��åêòû : : :
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�èñ. 7. Êâàäðóïîëüíûå ìîìåíòû hO02i (âíèçó), hO22i(ââåðõó, ëåâàÿ îñü), hPxyi (ââåðõó, ïðàâàÿ îñü) êðè-ñòàëëà TbLiF4 ïðè T = 1:4 K äëÿ îðèåíòàöèè ïî-ëÿ âäîëü êðèñòàëëîãðà�è÷åñêèõ îñåé [100℄ è [110℄,ðàññ÷èòàííûå äëÿ íàáîðà 1 ïàðàìåòðîâ ÊÏ áåç ó÷å-òà (øòðèõîâûå êðèâûå) è ñ ó÷åòîì (ñïëîøíûå êðè-âûå) áèëèíåéíûõ è êâàäðóïîëüíûõ âçàèìîäåéñòâèé;�k = �? = 1:15 K, G� = 5 ìÊ, G = 10 ìÊ÷òî äëÿ ïîëÿ âäîëü êðèñòàëëîãðà�è÷åñêîé îñè [110℄âåëè÷èíà êâàäðóïîëüíîãî ìîìåíòà hO22i è åãî âêëàäïðåîáëàäàþò íàä âêëàäîì îò îñíîâíîãî ïî ñèììåò�ðèè ìîìåíòà hPxyi.Ïîëåâûå çàâèñèìîñòè âñåõ ðàçðåøåííûõ ñèììåò�ðèåé êâàäðóïîëüíûõ ìîìåíòîâ hO02i, hO22i, hPxyi äëÿH k [100℄ è H k [110℄ â èçîòåðìè÷åñêîì ðåæèìå ïðèT = 1:4 K ïðèâåäåíû íà ðèñ. 7. Êâàäðóïîëüíûé ìî�ìåíò hO02i äëÿ òåòðàãîíàëüíîãî êðèñòàëëà îòëè÷åíîò íóëÿ óæå â îòñóòñòâèå ïîëÿ è, êàê âèäíî íà ðè�ñóíêå, äëÿ îáåèõ îñåé ìàëî ìåíÿåòñÿ â ñëàáûõ ïîëÿõ,íî ñêà÷êîîáðàçíî ïàäàåò â êðèòè÷åñêîì ïîëå, ìåíÿ�åò çíàê è íàñûùàåòñÿ â ïîëÿõ âûøå êðèòè÷åñêîãî.Êâàäðóïîëüíûé ìîìåíò hO22i, íàîáîðîò, ðàâåí íóëþâ îòñóòñòâèå ïîëÿ H k [100℄, íî ðåçêî âîçðàñòàåò âêðèòè÷åñêîì ïîëå, äîñòèãàÿ â ïîëÿõ âûøå H âåëè�÷èíû ðàâíîé ïðèìåðíî 30, ñðàâíèìîé ñ òîé, ÷òî íà�áëþäàåòñÿ, íàïðèìåð, ïðè êâàäðóïîëüíîì óïîðÿäî�÷åíèè â �Ç-öèðêîíàõ.Äëÿ H k [110℄ íàáëþäàåòñÿ ïîõîæàÿ êàðòèíà âîòíîøåíèè êâàäðóïîëüíûõ ìîìåíòîâ hO02i è hPxyi(ðèñ. 7). Ïðè ýòîì èçìåíåíèå êâàäðóïîëüíîãî ìîìåí�òà hO02i ïðàêòè÷åñêè òàêîå æå, à èçìåíåíèå ìîìåíòà

hPxyi � íà ïîðÿäîê ìåíüøå, ÷åì èçìåíåíèå ìîìåí�òà hO22i äëÿ H k [100℄. Îòìåòèì, ÷òî êâàäðóïîëüíûéìîìåíò hPxyi íå íàñûùàåòñÿ ïðè H > H, â îòëè÷èåîò ìîìåíòà hO22i.Ïîñêîëüêó ñáëèæåíèå ýíåðãåòè÷åñêèõ óðîâíåéâ TbLiF4 ñîïðîâîæäàåòñÿ ñóùåñòâåííûì âîçðàñ�òàíèåì/èçìåíåíèåì êâàäðóïîëüíûõ ìîìåíòîâ, ïðèðàñ÷åòàõ íåîáõîäèìî ïðèíèìàòü âî âíèìàíèå êâà�äðóïîëüíûå âçàèìîäåéñòâèÿ. Ó÷åò êâàäðóïîëüíûõâçàèìîäåéñòâèé �-, -ñèììåòðèè (âçàèìîäåéñòâèÿÆ-ñèììåòðèè íå äàþò çàìåòíîãî âêëàäà) ïðèâîäèòê çàìåòíîìó óìåíüøåíèþ êðèòè÷åñêîãî ïîëÿ è äå�ëàåò ñêà÷êè áîëåå ðåçêèìè äëÿ îáåèõ îðèåíòàöèéïîëÿ (ñðàâíèòå ñïëîøíûå è øòðèõîâûå êðèâûå íàðèñ. 7). Îòìåòèì, ÷òî çàâèñèìîñòè, ðàññ÷èòàííûå ñó÷åòîì è áåç ó÷åòà êâàäðóïîëüíûõ âçàèìîäåéñòâèé,ïðàêòè÷åñêè ñîâïàäàþò â ñëàáûõ ïîëÿõ è íà÷èíàþòðàñõîäèòüñÿ âáëèçè êðèòè÷åñêîãî ïîëÿ. Ýòî îçíà÷à�åò, ÷òî âêëàä êâàäðóïîëüíûõ âçàèìîäåéñòâèé ñóùå�ñòâåí òîëüêî âáëèçè è âûøå êðèòè÷åñêîãî ïîëÿ.�åçêîå âîçðàñòàíèå ýòîãî âêëàäà ñâÿçàíî ñ èçìå�íåíèåì êâàäðóïîëüíûõ ìîìåíòîâ èîíà Tb3+ âáëèçèêðîññîâåðà. Èç-çà ìîäè�èêàöèè ýëåêòðîííîé ñòðóê�òóðû èîíà Tb3+ êâàäðóïîëüíûé ìîìåíò hO02i óìåíü�øàåòñÿ ïî âåëè÷èíå, è îäíîâðåìåííî âîçíèêàåò áîëü�øîé êâàäðóïîëüíûé ìîìåíò hO22i � 30. Ýòî îçíà÷à�åò, ÷òî â ãàìèëüòîíèàíå HQ (�îðìóëà (5)) âêëàäîò äâóõ ïåðâûõ ÷ëåíîâ ñèëüíî ìåíÿåòñÿ. Âêëàä,îáóñëîâëåííûé êâàäðóïîëüíûìè âçàèìîäåéñòâèÿìè�-ñèììåòðèè, îòëè÷åí îò íóëÿ è â îòñóòñòâèå ìàã�íèòíîãî ïîëÿ è äàåò äîáàâêó G�hO02i=�J ê ïàðà�ìåòðó ÊÏ âòîðîãî ïîðÿäêà �B02=B02 � 15%. Ó÷åòýòîãî âêëàäà çàìåòíî èçìåíÿåò ïîëîæåíèå ïåðâîéãðóïïû âîçáóæäåííûõ óðîâíåé. Èçìåíåíèå âêëà�äà îò âçàèìîäåéñòâèé �-ñèììåòðèè �G��Q0hO02i(�Q0 = hO02i(H) � hO02i(0) < 0; �J = �0:01) ýêâè�âàëåíòíî óìåíüøåíèþ ý��åêòèâíîãî ïàðàìåòðà ÊÏâòîðîãî ïîðÿäêà B02 è ïðèâîäèò ê ïîíèæåíèþ êðèòè�÷åñêîãî ïîëÿ. Àíàëîãè÷íî, êâàäðóïîëüíûå âçàèìî�äåéñòâèÿ -ñèììåòðèè �GhO22iO22 , ïðåíåáðåæèìîìàëûå â îòñóòñòâèå ìàãíèòíîãî ïîëÿ, ïðèâîäÿò ê çà�ìåòíîìó óìåíüøåíèþ êðèòè÷åñêîãî ïîëÿ, êîãäà ìî�ìåíò hO22i ñêà÷êîîáðàçíî âîçðàñòàåò âáëèçè êðîññî�âåðà. Òàêèì îáðàçîì îáà òèïà âçàèìîäåéñòâèé ïîíè�æàþò êðèòè÷åñêîå ïîëå â ñóììå ïðèìåðíî íà 3.5 Òë.Ìîäè�èêàöèÿ ýëåêòðîííîé ñòðóêòóðû èîíàTb3+ ïðè êðîññîâåðå çà ñ÷åò êâàäðóïîëüíûõ âçàè�ìîäåéñòâèé (ñð. ñïëîøíûå è øòðèõîâûå êðèâûå íàðèñ. 3) äîëæíà ïðèâîäèòü ê èçìåíåíèþ ðàçëè÷íûõòåðìîäèíàìè÷åñêèõ õàðàêòåðèñòèê, â ÷àñòíîñòè,êðèâûõ íàìàãíè÷èâàíèÿ. Ýòî èçìåíåíèå óäîáíîàíàëèçèðîâàòü, èñïîëüçóÿ äè��åðåíöèàëüíûå7 ÆÝÒÔ, âûï. 6 (12) 1185



Ç. À. Êàçåé, Â. Â. Ñíåãèðåâ, Æ.-Ì. Áðîòî è äð. ÆÝÒÔ, òîì 142, âûï. 6 (12), 2012êðèâûå dM=dH . Íà ðèñ. 5 âíèçó ïîêàçàíû ýêñ�ïåðèìåíòàëüíàÿ è ðàññ÷èòàííûå èçîòåðìè÷åñêèåïðîèçâîäíûå dM=dH äëÿ H k [100℄ ïðè T = 1:4 K.Äëÿ ðàçäåëåíèÿ âêëàäîâ îò ðàçëè÷íûõ ÷ëåíîâ âïîëíîì ãàìèëüòîíèàíå êðèâûå dM=dH(H) áûëèðàññ÷èòàíû ïîñëåäîâàòåëüíî ñ ó÷åòîì áèëèíåéíîéè êâàäðóïîëüíûõ êîíñòàíò �- è -ñèììåòðèè. �àñ÷å�òû ïðîâîäèëèñü ñ èñïîëüçîâàíèåì êîíñòàíò ïàðíûõâçàèìîäåéñòâèé, îïðåäåëåííûõ èç ýêñïåðèìåíòîââ ñëàáûõ ïîëÿõ èëè ïîëó÷åííûõ îöåíêîé äëÿ ðîä�ñòâåííûõ ñîåäèíåíèé. Áèëèíåéíûå âçàèìîäåéñòâèÿñ �k = �? = 1:15 K, êàê è ñëåäîâàëî îæèäàòü,óìåíüøàþò H ïðèìåðíî íà 0.3 Òë (ñð. êðèâûå 1 è1a íà ðèñ. 5).Êâàäðóïîëüíûå âçàèìîäåéñòâèÿ óìåíüøàþò êðè�òè÷åñêîå ïîëå åùå áîëüøå è äåëàþò ìàêñèìóìdM=dH áîëåå ñèëüíûì è óçêèì. Ó÷åò êâàäðóïîëü�íûõ âçàèìîäåéñòâèé ñ G� = 5 ìÊ (ðèñ. 5, êðè�âàÿ 1b ), G� = 5 ìÊ è G = 10 ìÊ (êðèâàÿ 1)äëÿ H k [100℄ ïðèâîäèò ê ñíèæåíèþ êðèòè÷åñêî�ãî ïîëÿ ïðèìåðíî äî 27 Òë è ê óâåëè÷åíèþ ìàêñè�ìóìà äè��åðåíöèàëüíîé âîñïðèèì÷èâîñòè ïî÷òè âòðè ðàçà, ÷òî ñîîòâåòñòâóåò ýêñïåðèìåíòó. Ïðè ýòîìèçìåíåíèÿ, îáóñëîâëåííûå êâàäðóïîëüíûìè âçàèìî�äåéñòâèÿìè �- è -ñèììåòðèè, ñîñòàâëÿþò ñîîòâåò�ñòâåííî �H � 2:2 Òë è �H � 1:1 Òë. Ýêñïåðèìåí�òàëüíàÿ êðèâàÿ dM=dH äëÿ H k [100℄ è Tst = 1:4 K(ðèñ. 5, òî÷êè) äîñòàòî÷íî áëèçêà ê ðàññ÷èòàííîéêðèâîé ïðè T0 = 7 K (êðèâàÿ 3 ) â ïðåäïîëîæåíèèíåáîëüøîãî íàãðåâà îáðàçöà çà ñ÷åò ÌÊÝ. Àíàëî�ãè÷íî, äëÿ H k [110℄ ó÷åò ïàðíûõ âçàèìîäåéñòâèéïðèâîäèò ê óìåíüøåíèþ H ïðèìåðíî äî âåëè÷èíû35 Òë, êîòîðàÿ îñòàåòñÿ íåñêîëüêî âûøå íàáëþäàå�ìîé â ýêñïåðèìåíòå. Îòëè÷èå îò ýêñïåðèìåíòà ìî�æåò áûòü îáóñëîâëåíî áîëåå ñèëüíîé çàâèñèìîñòüþêðèòè÷åñêèõ ïàðàìåòðîâ êðîññîâåðà îò ðàçîðèåíòà�öèè ïîëÿ â ýòîé ãåîìåòðèè. Ñðàâíåíèå ïîêàçûâàåò,÷òî ïðè ðàçîðèåíòàöèè íà óãîë �' = 5Æ â áàçèñíîéïëîñêîñòè îò êðèñòàëëîãðà�è÷åñêîé îñè [100℄ èçìå�íåíèå �H ñîñòàâëÿåò 0.6 Òë, òîãäà êàê äëÿ îñè [110℄ýòî èçìåíåíèå �H = 1:9 Òë â íåñêîëüêî ðàç áîëü�øå (ñì. êðèâûå 2ñ è 1ñ íà ðèñ. 1 è 2). Ýòîò âûâîäñëåäóåò òàêæå èç áîëåå ðåçêîé óãëîâîé çàâèñèìîñòèêâàäðóïîëüíûõ ìîìåíòîâ hO02i, hO22i âáëèçè êðèñòàë�ëîãðà�è÷åñêîé îñè [110℄, ïî ñðàâíåíèþ ñ çàâèñèìî�ñòüþ âáëèçè îñè [100℄ (ñì. ðèñ. 6).Çíà÷åíèÿ êðèòè÷åñêèõ ïîëåé êðîññîâåðà âäîëüäâóõ îñåé ïðàêòè÷åñêè íå ìåíÿþòñÿ ïðè ïîâûøåíèèòåìïåðàòóðû äî 5 K è ïëàâíî ðàñòóò âûøå T = 5 K,óâåëè÷èâàÿñü ïðèìåðíî íà (6�7) Òë ïðè íàãðåâå äîT = 30 K. Ñìåùåíèå ïîëÿH çà ñ÷åò ïàðíûõ âçàèìî�äåéñòâèé ïðè ýòîì îñòàåòñÿ ïîñòîÿííûì íà óðîâíå

H k [100℄H k [110℄
10 20 T; K00:51:0(dMk=dH)max; �B=Òë

�èñ. 8. Òåìïåðàòóðíûå çàâèñèìîñòè ìàêñè-ìóìà äè��åðåíöèàëüíîé âîñïðèèì÷èâîñòè(dMk=dH)max äëÿ îðèåíòàöèè ïîëÿ âäîëü êðèñòàë-ëîãðà�è÷åñêèõ îñåé [100℄ è [110℄, ðàññ÷èòàííûåäëÿ íàáîðà 1 ïàðàìåòðîâ ÊÏ áåç ó÷åòà (øòðè-õîâûå êðèâûå) è ñ ó÷åòîì (ñïëîøíûå êðèâûå)áèëèíåéíûõ è êâàäðóïîëüíûõ âçàèìîäåéñòâèé;�k = �? = 1:15 K, G� = 5 ìÊ, G = 10 ìÊ4 Òë. Çíà÷åíèÿ äè��åðåíöèàëüíîé âîñïðèèì÷èâî�ñòè â ìàêñèìóìå (dMk=dH)max íåìîíîòîííî çàâè�ñÿò îò òåìïåðàòóðû, äîñòèãàÿ íàèáîëüøåé âåëè÷èíûïðè T = 8 K (ðèñ. 8). Ïàðíûå âçàèìîäåéñòâèÿ óâåëè�÷èâàþò ìàêñèìóì ïî÷òè â òðè ðàçà â ýòîé îáëàñòèòåìïåðàòóð (ñð. ñïëîøíûå è øòðèõîâûå êðèâûå äëÿîäèíàêîâîé îðèåíòàöèè ïîëÿ íà ðèñ. 8). Ñîãëàñíîðàñ÷åòàì, ïðè íàãðåâå îò T = 1:4 K äî T = 15 K âå�ëè÷èíà ìàêñèìóìà ïðàêòè÷åñêè íå ìåíÿåòñÿ. Â ýêñ�ïåðèìåíòå, îäíàêî, ìàêñèìóì ñèëüíî (áîëåå ÷åì âòðè ðàçà) óìåíüøàåòñÿ, ÷òî ìîæåò áûòü ñâÿçàíî ñîçíà÷èòåëüíûì íàãðåâîì îáðàçöà âáëèçè ïîëÿ êðîñ�ñîâåðà ïðè Tst > 4:2 K. Âåëè÷èíà ìàêñèìóìà íà ýêñ�ïåðèìåíòàëüíîé êðèâîé dMk=dH äëÿ Tst = 15 K ïîç�âîëÿåò îöåíèòü òåìïåðàòóðó îáðàçöà âáëèçè êðîññî�âåðà íà óðîâíå 30 K.6. ÇÀÊËÞ×ÅÍÈÅÂ çàêëþ÷åíèå ñ�îðìóëèðóåì îñíîâíûå ðåçóëü�òàòû. Â íàñòîÿùåé ðàáîòå ïðèâîäÿòñÿ ðåçóëüòàòûýêñïåðèìåíòàëüíîãî è òåîðåòè÷åñêîãî èññëåäîâàíèÿìàãíèòíûõ ñâîéñòâ â ñèëüíîì ìàãíèòîì ïîëå òåòðà�ãîíàëüíîãî øååëèòà TbLiF4, äëÿ êîòîðîãî áûë ïðåä�ñêàçàí è îáíàðóæåí êðîññîâåð äëÿ îðèåíòàöèè ïîëÿH ? [001℄. Ýêñïåðèìåíò ïîêàçûâàåò, ÷òî êðîññîâåð âTbLiF4 ñîïðîâîæäàåòñÿ ÿðêî âûðàæåííûìè ìàãíèò�íûìè àíîìàëèÿìè, êîòîðûå îïðåäåëÿþòñÿ ýëåêòðîí�1186



ÆÝÒÔ, òîì 142, âûï. 6 (12), 2012 Èíäóöèðîâàííûå êâàäðóïîëüíûå ý��åêòû : : :íîé ñòðóêòóðîé èîíà Tb3+, ñ�îðìèðîâàííîé êðè�ñòàëëè÷åñêèì ïîëåì. Ñóùåñòâåííûìè äîñòîèíñòâà�ìè èññëåäóåìîé ñèñòåìû ÿâëÿþòñÿ åå îòíîñèòåëüíàÿïðîñòîòà è íàëè÷èå èí�îðìàöèè î ïàðàìåòðàõ âçà�èìîäåéñòâèé, ÷òî ïîçâîëÿåò ïðîâåñòè êîëè÷åñòâåí�íîå ñðàâíåíèå ðàñ÷åòîâ ñ ýêñïåðèìåíòîì. Ñïåöè�è�êà TbLiF4 ñîñòîèò â òîì, ÷òî äëÿ îðèåíòàöèè H âáàçèñíîé ïëîñêîñòè ìåæäó ñáëèæàþùèìèñÿ óðîâíÿ�ìè ïðè êðîññîâåðå èìååòñÿ çíà÷èòåëüíàÿ ùåëü. Çàñ÷åò ýòîãî ìàãíèòíûå àíîìàëèè îñòàþòñÿ êîíå÷íû�ìè è íå èñïûòûâàþò ðàñõîäèìîñòè ïðè T ! 0.Àíàëèç â ðàìêàõ ìîäåëè êðèñòàëëè÷åñêîãî ïî�ëÿ ïîêàçûâàåò, ÷òî ïðè íàëîæåíèè ìàãíèòíîãî ïîëÿH ? [001℄ ìàãíèòîóïîðÿäî÷åííàÿ �àçà ðàçðóøàåòñÿè ñïîíòàííûé ìîìåíò âäîëü îñè [001℄ ïðîïàäàåò âíåêîòîðîì êðèòè÷åñêîì ïîëå Hm � 22�26 Òë. Ýòîòèíäóöèðîâàííûé �àçîâûé ïåðåõîä ñîïðîâîæäàåòñÿñêà÷êîì íà êðèâîé dM=dH ïðè Hm, ïðèçíàêè êîòî�ðîãî íàáëþäàþòñÿ íà êðèâîé dM=dH äëÿ H k [110℄è T = 1:4 K.Â ðàáîòå ïîêàçàíî, ÷òî ìîäè�èêàöèÿ ýëåêòðîí�íîé ñòðóêòóðû �Ç-èîíà â TbLiF4 âáëèçè êðîññîâå�ðà è ñìåíà îñíîâíîãî ñîñòîÿíèÿ ïðèâîäÿò ê ñóùå�ñòâåííîìó èçìåíåíèþ âêëàäà êâàäðóïîëüíûõ âçàè�ìîäåéñòâèé è ê íàáëþäàåìûì êâàäðóïîëüíûì ý���åêòàì. Èññëåäóåìûé êðèñòàëë TbLiF4 â îòñóòñòâèåïîëÿ íå îòíîñèòñÿ ê êâàäðóïîëüíûì ìàãíåòèêàì èíå îáíàðóæèâàåò ñïîíòàííîãî êâàäðóïîëüíîãî óïî�ðÿäî÷åíèÿ. Ìàãíèòíîå ïîëå �îðìèðóåò òàêóþ ýëåê�òðîííóþ ñòðóêòóðó, ÷òî êâàäðóïîëüíûå ý��åêòûäëÿ èîíà Tb â øååëèòå âáëèçè ïîëÿ êðîññîâåðà Hñòàíîâÿòñÿ ñðàâíèìû ñ òåì, ÷òî íàáëþäàåòñÿ â ñè�ñòåìàõ ñî ñïîíòàííûì êâàäðóïîëüíûì óïîðÿäî÷åíè�åì. �àñ÷åòû ïîñëåäîâàòåëüíî ñ ó÷åòîì áèëèíåéíîéè êâàäðóïîëüíûõ êîíñòàíò �- è -ñèììåòðèè ïîç�âîëèëè ðàçäåëèòü âêëàäû â êðèâûå dM=dH(H) îòðàçëè÷íûõ ÷ëåíîâ â ïîëíîì ãàìèëüòîíèàíå. Ïîêàçà�íî, ÷òî êâàäðóïîëüíûå âçàèìîäåéñòâèÿ óìåíüøàþòêðèòè÷åñêîå ïîëå H ïðèìåðíî íà 4 Òë è äåëàþòìàêñèìóì dM=dH áîëåå ñèëüíûì è óçêèì.Çíà÷èòåëüíîå âîçðàñòàíèå (èëè èçìåíåíèå) âáëè�çè êðîññîâåðà êâàäðóïîëüíûõ ìîìåíòîâ ïðèâîäèò êóâåëè÷åíèþ âêëàäà îò êâàäðóïîëüíûõ ÷ëåíîâ â ãà�ìèëüòîíèàíå HQ. Ïðè ýòîì â êðèòè÷åñêîì ïîëå Hñêà÷êîîáðàçíî âîçðàñòàåò íå òîëüêî ìàãíèòíûé ìî�ìåíò, íî è êâàäðóïîëüíûé ìîìåíò hO22i, ÷òî õàðàê�òåðíî äëÿ èíäóöèðîâàííîãî êâàäðóïîëüíîãî ïåðåõî�äà. Îäíàêî, ïîñêîëüêó ìàãíèòíîå ïîëå èíäóöèðóåòäå�îðìàöèþ òîé æå ñèììåòðèè, ÷òî è êâàäðóïîëü�íûå âçàèìîäåéñòâèÿ, ïàðàìåòð ïîðÿäêà èíäóöèðî�âàííîãî êâàäðóïîëüíîãî ïåðåõîäà hO22i îòëè÷åí îòíóëÿ óæå â ñëàáîì ïîëå, à êâàäðóïîëüíûå âçàèìî�

äåéñòâèÿ ïðèâîäÿò ê áîëåå ðåçêîìó åãî èçìåíåíèþ âîáëàñòè êðîññîâåðà. Ýòà ñèòóàöèÿ àíàëîãè÷íà òîé,÷òî íàáëþäàåòñÿ äëÿ êâàäðóïîëüíûõ ìàãíåòèêîâ ñîñïîíòàííûì ïåðåõîäîì ïðè T > TQ â ìàãíèòíîì ïî�ëå âäîëü íàïðàâëåíèÿ ñïîíòàííîé äå�îðìàöèè êðè�ñòàëëà [26℄.Êðîññîâåð â ðåäêîçåìåëüíûõ ñîåäèíåíèÿõ ïðèíèçêèõ òåìïåðàòóðàõ ñîïðîâîæäàåòñÿ ñêà÷êàìè íåòîëüêî ìàãíèòíîãî ìîìåíòà, íî è ðàçëè÷íûõ êâà�äðóïîëüíûõ ìîìåíòîâ ðåäêîçåìåëüíîãî èîíà, îáó�ñëîâëèâàþùèõ àíîìàëèè ëèíåéíîé ìàãíèòîñòðèê�öèè. Ïîýòîìó ïðåäñòàâëÿåò íåñîìíåííûé èíòåðåñèññëåäîâàíèå ìàãíèòîñòðèêöèè ïðè êðîññîâåðå âTbLiF4, êîòîðûå êðîìå çíà÷åíèÿ êðèòè÷åñêîãî ïîëÿH ïîçâîëÿþò îïðåäåëèòü/óòî÷íèòü çíà÷åíèÿ ìàã�íèòîóïðóãèõ êîý��èöèåíòîâ, à òàêæå îöåíèòü ðîëüêâàäðóïîëüíûõ âçàèìîäåéñòâèé â èññëåäóåìûõ ý���åêòàõ.Èç ðàñ÷åòîâ ñëåäóåò, ÷òî ý��åêò Çååìàíà âTbLiF4 äëÿ íèæíèõ óðîâíåé èîíà Tb3+ ïðè ó÷åòåêâàäðóïîëüíûõ âçàèìîäåéñòâèé íîñèò áîëåå ñëîæ�íûé õàðàêòåð è ñóùåñòâåííî çàâèñèò îò êîíñòàíòêâàäðóïîëüíûõ âçàèìîäåéñòâèé. Â ñâÿçè ñ ýòèìïðåäñòàâëÿþò èíòåðåñ íå òîëüêî èçó÷åíèå òåðìîäè�íàìè÷åñêèõ õàðàêòåðèñòèê, íî è ïðÿìîå èññëåäîâà�íèå ý��åêòà Çååìàíà â TbLiF4 ïðè êðîññîâåðå. Ïî�ñêîëüêó âêëàä êâàäðóïîëüíûõ âçàèìîäåéñòâèé �-,- è Æ-ñèììåòðèè ñèëüíî âîçðàñòàåò ïðè êðîññîâåðå,ýòî îòêðûâàåò åùå îäèí ìåòîä èññëåäîâàíèÿ ýòèõâçàèìîäåéñòâèé è îïðåäåëåíèÿ/óòî÷íåíèÿ êîíñòàíòêâàäðóïîëüíûõ âçàèìîäåéñòâèé.Ïðîâåäåííûå ðàíåå ýêñïåðèìåíòàëüíûå èññëå�äîâàíèÿ êðèñòàëëà TbyY1�yBa2Cu3Ox (x � 6:0)â ñèëüíîì ïîëå äî 50 Òë òàêæå îáíàðóæèëèñáëèæåíèå óðîâíåé èîíà Tb3+ â ïîëå H ? [001℄,ñîïðîâîæäàþùååñÿ àíàëîãè÷íûìè ìàãíèòíûìè àíî�ìàëèÿìè [27℄. Ñðàâíåíèå ïîêàçûâàåò, ÷òî ìàãíèòíîåïîâåäåíèå èîíà Tb3+ â ñòðóêòóðå øååëèòà â ñèëü�íîì ìàãíèòíîì ïîëå îêàçûâàåòñÿ î÷åíü áëèçêèìê åãî ïîâåäåíèþ â êðèñòàëëå TbyY1�yBa2Cu3Oxñî ñòðóêòóðîé ñëîèñòîãî ïåðîâñêèòà. Òàêèì îá�ðàçîì, ìàãíèòíîå ïîâåäåíèå îäíîãî è òîãî æå�Ç-èîíà (è äàæå ðàçíûõ �Ç-èîíîâ) â ðàçëè÷íûõêðèñòàëëè÷åñêèõ ñòðóêòóðàõ ìîãóò áûòü î÷åíüïîõîæè. Ìíîãî÷èñëåííûå ý��åêòû, îáóñëîâëåííûåêðèñòàëëè÷åñêèì ïîëåì è êâàäðóïîëüíûìè âçàè�ìîäåéñòâèÿìè, òàêèå êàê ñïîíòàííûå è èíäóöèðî�âàííûå ñèëüíûì ìàãíèòíûì ïîëåì êâàäðóïîëüíûåïåðåõîäû (ÿí-òåëëåðîâñêèå ñòðóêòóðíûå ïåðåõîäû)è êðîññîâåð, áûëè ðàíåå îáíàðóæåíû è äåòàëüíîèññëåäîâàíû â �Ç-öèðêîíàõ [28℄. Àíàëîãè÷íûåý��åêòû, èíäóöèðîâàííûå ñèëüíûì ìàãíèòíûì1187 7*
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