Магнитоэлектрический эффект в Fe-лангаситах
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Введение
Недавно был обнаружен интересный класс соединений, проявляющих магнитоэлектрические свойства - железосодержащие соединения со структурой лангасита, такие как Ba3NbFe3Si2O14, Ba3TaFe3Si2O14 и Sr3TaFe3Si2O14. Кристаллическая структура Fe лангаситов относится к пространственной группе Р321 и является нецентросимметричной. При температурах ниже точки Нееля (TN~27K) они упорядочиваются антиферромагнитно в структуру с двойной киральностью (внутриплоскостное треугольное упорядочение спинов Fe3+, вращающихся вдоль оси с) [1]. Кристаллы допускают существование магнитоэлектрических эффектов, однако проведенные ранее исследования электрической поляризации оказались противоречивыми [2]-[4], дальнейшие экспериментальные исследования магнитоэлектрических эффектов в соединениях разрешили возникшие противоречия [5], однако остались неясны механизмы возникновения исследованного эффекта. В работе продемонстрировано численное моделирование экспериментально полученных магнитных и магнитоэлектрических эффектов в монокристалле Ba3NbFe3Si2O14 (BNFSO). С учетом допускаемых симметрией пространственной группы Р321 инвариантов магнитоэлектрических взаимодействий объяснены причины возникновения магнитоэлектрического эффекта в Fe-лангаситах.
Энергия магнитных взаимодействий
Описание магнитной структуры произведено методом молекулярного поля. Гамильтониан системы представляется в виде:
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где Ji,j – интегралы обменных взаимодействий i-ого и j-ого Fe3+ ионов, Si – их  спины, Н – внешнее магнитное поле, K – константа анизотропии, ni – единичные векторы легких осей одноионной анизотропии, расположенные в базисной плоскости под углами 1200 для неэквивалентных позиций [6].

Результаты и обсуждение

Моделирование основного состояние магнитной системы показало, что спины в плоскости располагаются под углами 1200 относительно друг друга, с дополнительным вращением от плоскости к плоскости с волновым вектором k≈(0,0,1/7), кроме того, наличие одноионной анизотропии приводит к искажению спирали и возникновению дополнительных гармоник 2k и 3k. Полученные результаты находятся в хорошем согласии с ранее проведенными исследованиями [6]. 
Построены базисные функции магнитного представления пространственной группы Р321 и получены разрешенные симметрией магнитные структуры, соответствующие приближению изотропного обменного взаимодействия с использованием сервиса Bilbao Crystallographic Server [7]. Произведена параметризация магнитной спиральной структуры, в рамках которой структура характеризуется направлением нормали к плоскости вращения спинов n(θ,φ), где θ – угол между нормалью и осью с, φ – угол между проекцией нормали на базисную плоскость и осью а. Такая параметризация позволяет описать как простую спиральную (SS) магнитную структуру с n Ʇ базисной плоскости, так и более сложные типы магнитного упорядочения с произвольным направлением вектора нормали спирали. Использование базисных функций магнитного представления позволяет построить магнитные и магнитоэлектрические инварианты пространственной группы Р321. 
Анализ магнитных структур и магнитоэлектрических инвариантов группы Р321 показал, что для возникновения поляризации в данной кристаллографической группе необходимо понижение симметрии системы, а именно нарушение операций вращения  3z+ и 3z-. Понижение симметрии происходит при выходе плоскости магнитной спирали из базисной плоскости (ab), что проявляется в возникновении электрической поляризации в плоскости (ab) и качественно согласуется с экспериментом. 
В рамках развитой модели магнитной структуры Fe-лангаситов и с учетом допускаемых симметрией пространственной группы Р321 инвариантов магнитоэлектрических взаимодействий, произведено моделирование полевых и ориентационных зависимостей электрической поляризации. При малых магнитных полях, отклоненных от базисной плоскости, величина эффекта определяется главным образом поворотом плоскости исходной спирали, причем знак поляризации определяется знаком проекции магнитного поля на ось с. При дальнейшем росте магнитного поля возникают искажения (скос) спиральной структуры, который приводит к возникновению ферромагнитного момента и дополнительным вкладам в электрическую поляризацию. В этом случае система характеризуется двумя параметрами порядка, один из которых относится к спиральной магнитной структуре с группой волнового вектора k=(0,0,1/7), а второй к индуцированной однородной магнитной структуре с k=0. Поэтому, в общем случае термодинамический потенциал определяется суперпозицией вкладов обоих типов параметров порядка. В случае длинноволновой спиральной структуры систему можно описать слабо неоднородными параметрами порядка для волнового вектора с k=0. Используя по аналогии с редкоземельными ферроборатами [8], симметризованные параметры порядка M=M1+M2+M3, B1=√3MERGEFORMAT (M1-M2) и B2=M1+M2-2M3, где M1, M2 и M3 намагниченности подрешеток в позициях, соответственно, 1, 2 и 3. В этом случае треугольная антиферромагнитная спиральная структура описывается векторами B1 и B2, а её ферромагнитный скос в магнитном поле - вектором M.
Работа выполнена при поддержке РНФ (проект № 16-12-10531).
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