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В монокристаллах лангасита, допированного магнитными редкоземельными ионами Tb (5%), обна-
ружена анизотропная электрическая поляризация, индуцированная магнитным полем, которая сильно
зависит от величины и ориентации поля. Обнаружено резкое “переключение” знака поляризации при
вращении магнитного поля в базисной плоскости, которое коррелирует с перемагничиванием анизотроп-
ных (изинговских) магнитных моментов ионов Tb3+ вдоль локальных осей второго порядка. Предложен
микроскопический подход, учитывающий суперпозицию локальных поляризаций одноионного происхож-
дения в трех неэквивалентных позициях ионов Tb. Это позволило выявить связь между макроскопиче-
ской и локальной поляризацией и установить, что последняя практически ортогональна изинговской оси
ионов Tb в соответствующей позиции, линейно зависит от магнитного поля (при насыщении моментов
Tb) и меняет знак при перемагничивании моментов Tb. Определены параметры магнитоэлектрического
взаимодействия, которые позволили оценить локальный электрический дипольного момент ∼ 0.1 Д на
ион Tb в поле 5 Тл.
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Введение. Мультиферроики – соединения, соче-

тающие в себе более одного типа упорядочения, на-

пример магнитное и электрическое [1, 2], в последние

годы являются объектом интенсивного исследования

[3, 4]. Интерес к ним обусловлен не только фунда-

ментальными аспектами взаимодействия спиновой и

зарядовой подсистем, но и перспективами примене-

ния в элементах энергоэффективной спинтроники и

запоминающих устройств, где управление магнитны-

ми свойствами осуществляется электрическим полем

[5–8]. Однако число соединений с достаточно силь-

ной связью между магнитной и электрической под-

системами невелико, а физические механизмы маг-

нитоэлектрического эффекта во многих материалах

остаются недостаточно изученными [9].

Особое место среди механизмов возникновения

магнитоэлектрического эффекта занимает одноион-

ный [10], при котором локальная электрическая по-

ляризация обусловлена влиянием кристаллического

поля на волновые функции магнитного иона. Одно-

ионный механизм может проявляться и в системах

без магнитного упорядочения, что делает их привле-

1)См. дополнительный материал к данной статье на сайте

нашего журнала www.jetpletters.ru
2)e-mail: mukhin@ran.gpi.ru

кательными для практики. Яркий пример – редкозе-

мельные ферро- и алюмобораты с нецентросиммет-

ричной решеткой (пространственная группа R32),

в которых была обнаружена гигантская электриче-

ская поляризация [11–15], индуцированная магнит-

ным полем, и существующая вплоть до комнатных

температур [16].

Близкие к боратам по симметрии и строению

системы – соединения со структурой лангасита

(La3Ga5SiO14) (LGS) [17, 18], обладают нецентро-

симметричной пространственной группой P321.

Первоначально они были известны в основном

своими пьезоэлектрическими и нелинейными

оптическими свойствами [19–20], однако в послед-

ние годы активно изучаются и их магнитные и

магнитоэлектрические свойства. В железосодер-

жащих лангаситах (например, Ba3NbFe3Si2O14)

реализуется антиферромагнитное упорядочение

с треугольной спиральной структурой и двойной

киральностью [21–24], а во внешнем магнитном поле

наблюдаются различные проявления магнитоэлек-

трического эффекта [25–27]. Показано, что в этих

системах вклад в магнитоэлектрический эффект

вносят два механизма: обратное взаимодействие

Дзялошинского–Мориа и одноионной механизм

[28–30]. Отметим также сильное влияние давления
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на кристаллическую и магнитную структуру этих

лангаситов [31].

Редкоземельные лангаситы R3Ga5SiO14, в

отличие от железосодержащих, остаются парамаг-

нитными вплоть до самых низких температур [32].

Их магнитные свойства для ряда редкоземельных

ионов подробно исследованы [32–36], при этом

магнитоэлектрический эффект был эксперимен-

тально обнаружен пока лишь в Nd3Ga5SiO14 (NGS)

[36], Pr3Ga5SiO14 (PGS) [33] и в легированном

(La0.985Ho0.015)3Ga5SiO14 (HoLGS) [35]. В парамаг-

нитном HoLGS поведение поляризации оказалось

необычным [35]. В области слабых магнитных

полей индуцированная поляризация Pc имеет би-

квадратичный характер, и становится линейной в

сильных магнитных полях. Учитывая связь локаль-

ной электрической поляризации с индуцированными

магнитным полем мультипольными моментами ред-

коземельного иона Ho3+ и их взаимосвязь в разных

позициях, определяемую глобальной симметрией

кристалла, авторам работы [35] удалось объяснить

необычное поведение поляризации и показать, что

линейный магнитоэлектрический эффект возможен

и в парамагнетиках.

Несмотря на успехи в описании магнитоэлектри-

ческого эффекта в HoLGS и в родственных ферро- и

алюмоборатах, остаются открытыми вопросы прояв-

лении локального электрического дипольного момен-

та, связанного с редкоземельным ионом и его магнит-

ной анизотропией, определяемой основным состояни-

ем в кристаллическом поле. В частности, не были

исследованы лангаситы, легированные другими тя-

желыми редкоземельными ионами с большим маг-

нитным моментом, например Tb3+, которые могут

проявлять особое поведение во внешнем магнитном

поле, аналогично TbAl3(BO3)4 [16].

В данной работе представлены комплексные экс-

периментальные и теоретические исследования лан-

гасита (La0.95Tb0.05)3Ga5SiO14, легированного иона-

ми Tb3+ (TbLGS). Показано, что во внешнем маг-

нитном поле в этом парамагнитном соединении воз-

никает индуцированная электрическая поляризация,

тесно связанная с локальными электрическими и

магнитными дипольными моментами Tb3+. В рам-

ках модели квазидублетного основного состояния

Tb3+ в кристаллическом поле, допускающего маг-

нитоэлектрическую связь, построена микроскопи-

ческая теория индуцированной поляризации и ис-

следованы ее локальные характеристики в низко-

симметричных позициях. В частности, продемон-

стрирована возможность скачкообразного изменения

знака (переключения) локальной поляризации при

смене знака проекции магнитного поля на изингов-

скую ось Tb3+. Это позволило понять и количе-

ственно описать зависимость наблюдаемой макро-

скопической поляризации от магнитного поля и его

ориентации.

Методы. Кристаллы (La0.95Tb0.05)3Ga5SiO14

(TbLGS) выращены А. М. Балбашовым методом зон-

ной плавки [37]. Качество кристаллов определялось

посредством рентгено-фазового анализа. Хими-

ческий состав кристаллов определялся методом

энергодисперсионной рентгеновской спектроско-

пии с использованием аналитической системы

AZtecENERGY (производство Oxford Instruments)

в качестве опции сканирующего электронного мик-

роскопа (СЭМ) JSM 5910-LV (производство JEOL).

Погрешность в определении массы редкоземельного

элемента составляла от 0.005 до 0.009 вес. % [38].

Наличия посторонних фаз, помимо лангаситной,

обнаружено не было. Ориентация монокристаллов

определялась методом Laue. Магнитные свойства

исследовались на установке MPMS-50 (Quantum

Design) в полях до 5 Tл и при температурах

1.9–300 К. Измерения электрической поляриза-

ции проводились с использованием электрометра

Keithley 6517A в статических магнитных полях до

5 Тл на установке MPMS с использованием специ-

ально изготовленной вставки. Точность ориентации

образцов составляла 2◦–3◦.

Эксперимент. Полевые зависимости намагни-

ченности при низких температурах насыщаются в

поле ∼ 1 Тл (рис. 1), а обратная магнитная воспри-

имчивость в исследуемом диапазоне температур про-

порциональна T (вставка на рис. 1), с небольшим от-

клонением от этой зависимости при температурах

выше 40 К. В сильных магнитных полях, превышаю-

щих ∼ 1 Тл, намагниченность сохраняет слабый рост

за счет небольшой линейной составляющей, связан-

ной с наличием Ван-Флековского вклада. Наиболь-

шее значение намагниченность достигает в поле H‖a,
а при H‖c она оказалась значительно меньше. При

этом,угол наклона в области насыщения при H‖b∗ и

H‖c сильно превышает угол наклона при H‖a.
Угловые зависимости намагниченности в базис-

ной плоскости ab∗ обладают 60◦ анизотропией, с мак-

симумом вдоль оси a и минимумом вдоль оси b∗

(рис. 2a). Намагниченность в плоскостях ac и b∗c об-

ладает большой анизотропией с острым минимумом

при H‖c (рис. 2b, c). Поэтому намагниченность при

H‖c весьма чувствительна к проекции магнитного

поля на базисную плоскость. Наблюдаемое в экспе-

рименте различие намагниченности вдоль оси c при
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Рис. 1. (Цветной онлайн) Полевые зависимости намаг-
ниченности TbLGS при ориентации магнитного поля
H‖a (черный), b∗ (красный) и c (синий) и температуре
T = 2К. На вставке изображена температурная зави-
симость обратной магнитной восприимчивости в поле
µ0H = 0.1Тл, параллельном оси b∗. Символы – экспе-
римент, сплошная линия – теория

вращении поля в плоскостях ac и b∗c, по-видимому,

связано с погрешностью в ориентации образцов.

Полевые зависимости индуцированной магнит-

ным полем электрической поляризации в базисной

плоскости (Pa) при различных ориентациях магнит-

ного поля (рис. 3a-c) имеют схожий характер. В об-

ласти слабых магнитных полей (µ0H < 1Тл), ко-

гда магнитные моменты ненасыщенные, поляриза-

ция квадратично зависит от магнитного поля. По

аналогии с редкоземельными ферро- и алюмобората-

ми [11–16], также обладающими тригональной сим-

метрией, компоненты электрической поляризации в

ab∗ плоскости в слабых магнитных полях определя-

ются двумя квадратичными магнитоэлектрическими

восприимчивостями α1,2(T ):

Pa(H,T ) = α1(T )Hb∗Hc + α2(T )(H
2
a −H2

b∗),

Pb∗(H,T ) = α1(T )(−HaHc) + α2(T )(−2HaHb∗). (1)

Из полевых зависимостей электрической поляри-

зации мы определили квадратичные магнитоэлек-

трические восприимчивости при различных ориен-

тациях магнитного поля и температурах (рис. 3d).

Температурные зависимости магнитоэлектрических

восприимчивостей α1,2(T ), в исследуемом диапазоне

Рис. 2. Угловые зависимости намагниченности TbLGS
при температуре 1.85 К и вращении магнитного поля
5Tл в плоскостях: (a) – ab∗, (b) – ac и (c) – b∗c. Сим-
волы – эксперимент, сплошная линия – теория

температур (1.9–150 К), пропорциональны T−1. В об-

ласти слабых магнитных полей выполняется соотно-

шение Pa(Ha) = −Pa(Hb∗).

Поведение индуцированной вдоль тригональной

оси поляризации (Pc) отличается от поляризации в

базисной плоскости (рис. 4). Для пространственной

группы P321 поляризация P (c) возникает, начиная с

четвертого порядка по магнитному полю:

Pc(H,T ) = −α(4)(T )HaHc(H
2
a − 3H2

b∗). (2)

Поляризация возникает в поле, направленном в плос-

кости ac и имеет максимум при его отклонении от

оси c на угол 60◦ (геометрия H‖a60◦c). В области

слабых магнитных полей (µ0H < 1Т) или при вы-

соких температурах (T > 15K) поляризация Pc ∼
∼ H4T−3 (рис. 4b). С увеличением магнитного поля

и уменьшением температуры, полевая зависимость

поляризации отклоняется от H4, аналогично Pc в

(La1−xHox)3Ga5SiO14 (x ∼ 0.015) [35]. При низких

температурах поляризация становится квазилиней-

ной в поле ∼ 2 Тл. Согласно симметрийному анализу

(см. раздел Теория и дополнительный материал), в

поле в базисной плоскости ab∗ поляризация Pc про-

является, начиная с шестого порядка (H6). Измере-

ния показали, что ее величина, при такой ориентации

поля, оказывается малой и выявить ее на фоне боль-
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Рис. 3. (Цветной онлайн) Полевые зависимости при различных температурах электрической поляризации Pa в TbLGS
(x ∼ 0.05), индуцированной магнитным полем: (a) – H‖a, (b) – H‖b∗ и (с) – H‖a45◦b∗45◦c (отклоненным от оси c на
угол 45◦ в вертикальной плоскости, пересекающей ab∗ под углом 45◦ к оси a). На вставке изображены производные
dP/dH при H‖b∗, которые для T = 1.9−9К выходят с ростом поля на одно и то же значение, отражающее линейную
зависимость поляризации в сильных магнитных полях. (d) – Температурные зависимости обратных магнитоэлектри-
ческих восприимчивостей α1,2(lg T ) при H‖a, b∗, a45◦b∗45◦c, полученных из полевых зависимостей Pa. Символы –
эксперимент, сплошные линии – теория

ших вкладов, возникающих даже при минимальной

разориентации образца, не удалось.

Теория и обсуждение результатов. Ионы

Tb3+ в лангасите занимают 3e позиции симметрии

C2, с локальной осью, совпадающей с одной из трех

кристаллографических осей 2-го порядка (a, b,−a −
b) и остаются в парамагнитном состоянии вплоть

до низких температур. Кристаллическое поле рас-

щепляет основной мультиплет 7F6 некрамерсовско-

го иона Tb3+ на синглеты. При низких температу-

рах магнитные свойства иона определяются, в основ-

ном, двумя нижними синглетами с величиной рас-

щепления ∆cf . Случайное распределение Ga/Si в по-

зициях 2d, как и в других редкоземельных ланга-

ситах [33, 34], может приводить к искажению кри-

сталлического поля и нарушению его локальной сим-

метрии C2.

Магнитные и магнитоэлектрические свойства си-

стемы определяются взаимодействием магнитного

−µBgLĴ и электрического d̂ дипольных моментов

иона Tb3+, соответственно, с магнитным H и элек-

трическим E внешними полями, которое можно опи-

сать эффективным спин-гамильтонианом в q-й пози-

ции (см. дополнительные материалы)

H
(q)
eff

= −∆cfσ
(q)
ζ − (µqH+Eĝ

(q)
MEH)σ(q)

η − 1

2
Hχ̂

(q)
V V H,

(3)

где σ
(q)
η =

(

0 −i

i 0

)

, σ
(q)
ζ =

(

1 0

0 −1

)

– матрицы

Паули, µqH ≡ −iµBgJ〈1|ĴqH|2〉, µq ≡ µTbnq – ло-

кальный магнитный момент и nq – направление его

намагничивания вдоль локальной легкой (изингов-

ской) оси, |1, 2〉 – волновые функции квазидублета в

кристаллическом поле, χ̂
(q)
V V – локальная восприим-

чивость ван Флека за счет примешивания возбуж-

денных состояний, ĝ
(q)
ME – локальный тензор магни-

тоэлектрического взаимодействия, gL = 3/2 – фак-

тор Ланде основного мультиплета Tb3+, µB – магне-

тон Бора. Энергетические уровни квазидублета рав-

ны ±((µqH + Eĝ
(q)
MEH)2 + ∆2

cf )
1/2 − 1

2Hχ̂
(q)
V V H, что

позволяет построить свободную энергию и рассчи-
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Рис. 4. (a) – Зависимости электрической поляризации Pc в TbLGS (x ∼ 0.05) от магнитного поля в четвертой степени,
отклоненного на угол 60◦ от оси c в плоскости ac при различных температурах. (b) – Температурная зависимость
dP/dH4 и (c) – полевая зависимость dP/dH при той же ориентации поля. Символы – эксперимент, сплошные линии –
теория

тать температурные и полевые зависимости намагни-

ченности и электрической поляризации (см. допол-

нительные материалы).

Моделирование полевых зависимостей намагни-

ченности показывает, что ее быстрое насыщение в

полях ∼ 1 Тл (рис. 1), приложенных в базисной плос-

кости, связано с небольшой величиной расщепления

квазидублета в кристаллическом поле ∆cf . 0.7К.

Для определения ориентации локальных легких осей

намагничивания nq мы выполнили моделирование

угловых зависимостей намагниченности при µ0H =

= 5Тл и T = 1.9К. Наблюдаемые 60◦ анизотропия

намагниченности при вращении магнитного поля в

плоскости ab∗ с максимумом при H‖a (рис. 2a) и ори-

ентационные зависимости намагниченности в плос-

костях ac и b∗c пропорциональные | sin θH |, где θH –

угол отклонения поля от оси c (рис. 2b, c), указыва-

ют на ориентацию локальных осей намагниченности

Tb3+ вдоль осей второго порядка a, b, −a−b (рис. 5).

Это подтверждает моделирование полевых и темпе-

ратурных зависимостей намагниченности и воспри-

имчивости, позволившее определить основные маг-

нитные характеристики, в частности, магнитный мо-

мент µTb = (8.25 ± 0.1)µB, которые далее использу-

ются для моделирования поляризации.

Электрическая поляризация рассчитывается как

сумма поляризаций в трех q = 1, 2, 3 неэквивалент-

Рис. 5. (Цветной онлайн) Схематическое изображение
трех неэквивалентных магнитных позиций ионов Tb3+

в TbLGS. Красные стрелки демонстрируют направле-
ния изинговских осей, параллельные локальным осям
C2. Локальный электрический дипольный момент ин-
дуцируется в плоскостях, перпендикулярных изингов-
ским осям, отмеченных зеленым цветом. Локальная си-
стема координат выбрана таким образом, что X‖C2a,
Z‖c, ось Y ортогональна X, Z и образует правую трой-
ку векторов

ных позициях ионов Tb3+ и может быть представле-

на в виде:

P = ΣqPq = Σqn
q
Tb(µqH)ĝ

(q)
MEHχq, (4)

где χq = tanh(∆q/kBT )/∆q– эффективная локаль-

ная магнитная восприимчивость квазидублета Tb3+,
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где 2∆q = 2[(µqH)2 + ∆2
cf ]

1/2 – его расщепление, а

тензор магнитоэлектрического взаимодействия ĝloc

ME ,

имеет 5 отличных от нуля компонент (xx, yy, zz и

yz, zy) для локальной симметрии C2, n
q
Tb

= 1
3xTbN

число ионов Tb3+ в q-й позиции, xTb - концентра-

ция ионов Tb, N – общее число редкоземельных

ионов (см. дополнительные материалы). В допол-

нительных материалах приведены выражения для

поляризации через симметризованные комбинации

эффективных локальных восприимчивостей χq χ =

(χ1 + χ2 + χ3)/3, χ123 = (2χ1 − χ2 − χ3)/3 и χ23 =

=
√
3(χ2 − χ3)/3 с компонентами магнитного поля

H , (по аналогии с [33, 36]), которые позволяют раз-

делить вклады в поляризацию в слабых и сильных

полях и определить компоненты тензора ĝloc

ME и их

значения.

В частности, в слабых магнитных полях µqH ≪
∆cf , kBT температурная и полевая зависимость по-

ляризации Pa определяется квадратичными магни-

тоэлектрическими восприимчивостями α1,2(T ) (1),

которые в широком интервале температур ведут се-

бя как 1/T (рис. 3d) и определяются, соответствен-

но, gYZ и gXX − gY Y компонентами тензора ĝloc

ME

(см. дополнительные материалы). В области насы-

щения магнитных моментов (µqH ≫ ∆cf , kBT ) зави-

симость Pa(H) становится квазилинейной и незави-

сящей от температуры. Например, при H‖a Pa(Ha) ≈
≈ xTbN(gXX − 3gY Y )Ha/6. Такой характер зависи-

мости поляризации от поля хорошо соответствует

эксперименту (см., например, вставку рис. 3а, демон-

стрирующую выход поляризации на одинаковый на-

клон с ростом поля). Это позволяет также связать

простыми соотношениями наклоны dPa/dH вдоль

разных направлений поля с компонентами тензора

ĝloc

ME . В результате из согласованного описания по-

левых зависимостей Pa(H,T ) при различных ориен-

тациях магнитного поля и температурах, определе-

ны следующие компоненты ĝloc

ME : gXX ≈ 0, gY Y ≈
≈ (1.3± 0.07)× 10−2 (Д/Тл) и gY Z ≈ −(−0.2± 0.04)×
× 10−2 (Д/Тл). Поскольку в пределах погрешности

gXX ≈ 0, это означает, что локальная поляриза-

ция возникает в плоскости, ортогональной локаль-

ной легкой магнитной оси иона (рис. 5) и (рис. 3).

Аналогичным образом нами была рассчи-

тана и проанализирована поляризация вдоль

тригональной оси Pc (см. дополнительные ма-

териалы). При высоких температурах и неболь-

ших полях (µqH) ≪ kBT , ∆cf поляризация

Pc ≈ xTbNgZZHaHc(H
2
a − 3H2

b∗)/(kBT )
3/12, т.е.

возникает при отклонении поля от плоскости ab и

определяется всего одним микроскопическим пара-

метром gZZ , пропорциональна H4T−3 (рис. 4a, b)

и имеет максимум при H‖a60◦c. А в больших

полях µqH ≫ ∆cf , kBT полевая зависимость Pc,

как и для Pa, имеет квазилинейный характер и

при H‖a60◦c равна Pc(Ha60c) ≈ − 1
6xTbNgZZHa60c.

Это позволяет из наклона dPc/dH найти gZZ

компоненту тензора магнитоэлектрического вза-

имодействия gZZ ≈ (−2.1 ± 0.07) × 10−2 (Д/Тл),

которая хорошо описывает наблюдаемые зависи-

мости Pc(H,T ), dPc/dH
4 и dPc/dH (рис. 4). Вклад

компоненты магнитоэлектрического тензора gZY ,

которая определяет Pc при ориентации H в базисной

плоскости, не удалось выявить экспериментально,

поэтому gZY была положена равной нулю (см. допол-

нительные материалы). Таким образом, найденный

набор из трех компонент тензора магнитоэлектри-

ческого взаимодействия gY Y , gY Z и gZZ позволяет

описать полученные экспериментальные данные в

широком диапазоне магнитных полей и температур

(рис. 3–4).

В редкоземельных ферроборатах, обладающих

схожей с лангаситами пространственной группой

R32, электрическая поляризация возникает за счет

наведения эффективными магнитным и кристалли-

ческим полями дипольного момента в электронных

4f оболочках (электронный вклад) и смещения про-

тивоположно заряженных ионных подрешеток (ион-

ный вклад) [39]. Мы предполагаем, что аналогичный

механизм возникновения индуцированной поляриза-

ции проявляется в лагасите TbLGS. Его особенно-

стью является сильная взаимосвязь локального элек-

трического дипольного момента dq c локальныым

магнитным моментом иона Tb3+, определяемым ве-

личиной 〈σ(q)
η 〉 = (µqH)χq:

dq = ĝ
(q)
MEH〈σ(q)

η 〉 ≡ ĝ
(q)
MEHµTb(nqH)χq, (6)

С учетом найденных компонент ĝ
(q)
ME локальный ди-

польный момент возникает в плоскости, ортогональ-

ной изинговской оси (рис. 5), имеет наибольшее зна-

чение вдоль тригональной оси c и достигает вели-

чины ∼ 0.1 Д в 5 Тл. При вращении слабого маг-

нитного поля (µqH ≪ ∆cf ) компоненты индуци-

рованного локального дипольного момента, dY ∼
gY Y HXHY + gY ZHXHZ , dZ ∼ gZZHXHZ – квад-

ратичны по компонентам поля и плавно меняются

при изменении его ориентации. В области насыщения

магнитных моментов (µqH ≫ ∆cf ), когда эффек-

тивная локальная восприимчивость χq ≈ |µqH|−1,

дипольный момент линеен по полю и зависит от

знака проекции последнего на локальную изингов-

скую ось: dY ∼ gYY sign(HX)HY + gYZsign(HX)HZ ,

dZ ∼ gZZsign(HX)HZ .
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Рис. 6. (Цветной онлайн) “Переключение” поляризации при вращении магнитного поля в плоскости ab∗ при T = 1.9К.

(a) – Полевая зависимость поляризаций в локальных позициях 2, 3 (P
(2),(3)
a ) и суммарной поляризации Pa(H,ϕH)

(вклад в Pa от позиции 1 отсутствует в силу gXX ≈ 0). По радиусу отложена величина магнитного поля, а в плос-
кости – отклонение от оси a. Точки для Pa при H‖a и H‖b – экспериментальные данные. (b) – Экспериментальная
(точки) и теоретическая (синяя кривая) угловая зависимость Pa в плоскости ab в области насыщения магнитных
моментов при T = 1.9К и µ0H = 5Tл (погрешность по углу связана со сложностью установки ориентации образца
при промежуточных углах). Зеленые пунктирные линии – вклад в поляризацию от позиций 2 и 3 (см. огибающие
на рис.а). Схемы сверху демонстрируют изменение знака эффективного локального дипольного момента dq (зеле-
ный) при нахождении магнитного поля H в различных секторах относительно магнитных моментов µq (красный).
Скачкообразное изменение вклада в Pa от позиций 3 и 2 при углах, соответственно, −30◦ и 30◦ связано с изменением
направления намагниченности в локальной позиции

Модель предсказывает возможность скачкообраз-

ной переориентации вектора dq при вращении маг-

нитного поля и, как следствие, резкое изменения зна-

ка поляризации. В частности, при повороте магнит-

ного поля в плоскости ab∗ на угол ϕH от −90◦ до 90◦

вклад в Pa определяется суперпозицией индуциро-

ванных дипольных моментов позиций 2 и 3 (вклада

от позиции 1 нет в силу gXX ≈ 0). При ϕH ∼ −30◦

и +30◦ происходит переориентация (перемагничива-

ние) магнитных моментов,соответственно, в позици-

ях 3 и 2, что приводит к изменению направлений ло-

кальных дипольных моментов и, в результате, изме-

нению знака поляризации Pa скачком (рис. 6), рез-

кость которого определяется температурой и полем

и максимальна при |µqH| ≫ ∆cf , kBT . Проведенные

измерения Pa в этой геометрии полностью подтвер-

ждают резкую смену знака поляризации при враще-

нии магнитного поля в плоскости ab.

Таким образом, индуцированная магнитным по-

лем электрическая поляризация определяется ло-

кальной намагниченностью парамагнитного редкозе-

мельного иона и его взаимодействием с окружением.
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Под действием магнитного поля происходит искаже-

ние электронной оболочки и локального окружения

редкоземельного иона (одноионный механизм [10]).

Это приводит к наведению локального дипольно-

го момента, величина и направление которого опре-

деляется локальным окружением редкоземельного

иона.

Заключение. В работе выполнены комплекс-

ные, экспериментальные и теоретические исследо-

вания, магнитных и магнитоэлектрических свойств

лангасита TbLGS, которые позволили впервые об-

наружить индуцированную магнитным полем ани-

зотропную электрическую поляризацию и устано-

вить ее взаимосвязь с микроскопическими магни-

тоэлектрическими параметрами. Характерной осо-

бенностью поведения разных компонент поляриза-

ции является их переход от нелинейной к квазили-

нейной полевой зависимости при низких температу-

рах в больших магнитных полях и сильная зависи-

мость от ориентации поля. Последняя проявилась в

обнаруженном резком “переключении” знака поля-

ризации при вращении магнитного поля в базисной

плоскости.

Анализ магнитных свойств показал, что основ-

ным состоянием некрамерсовского иона Tb3+ в кри-

сталлическом поле симметрии C2 является квазидуб-

лет, отделенный от возбужденных уровней и опреде-

ляющий основной вклад в сильно анизотропный маг-

нитный момент. Установлено, что изинговские оси

Tb3+ направлены вдоль локальных осей второго по-

рядка a, b, −a − b. С учетом данного основного со-

стояния Tb3+ в кристаллическом поле разработана

микроскопическая модель для описания индуциро-

ванной полем электрической поляризации TbLGS,

которая предполагает суперпозицию локальных по-

ляризаций одноионного происхождения, связанных с

ионами Tb3+ в неэквивалентных позициях и завися-

щих от их эффективных локальных магнитных вос-

приимчивостей.

Из совокупности экспериментальных данных, по-

лученных в широком диапазоне магнитных полей

и температур, мы определили компоненты тензо-

ра магнитоэлектрического взаимодействия. Показа-

но, что индуцированный эффективный электриче-

ский дипольный момент возникает в плоскости, орто-

гональной направлению изинговской оси, а его вели-

чина достигает 0.1 Дебая в поле 5 Тл. При переориен-

тации намагниченности ионов Tb3+ происходит скач-

кообразная переориентация эффективного локально-

го диполя и изменение знака поляризации. Именно

с этим обстоятельством связано и обнаруженное в

нашей работе изменение знака поляризации Pa при

вращении поля в плоскости ab. При этом в Tb лан-

гасите, в силу сильной локальной магнитной анизо-

тропии ионов Tb3+, это происходит весьма резко при

углах отклонения магнитного поля на ∼ ±30◦ от оси

a и может рассматриваться как своеобразное пере-

ключение между разными локально поляризованны-

ми состояниями, в которых поляризация практиче-

ски не зависит от ориентации поля (рис. 6b).

Таким образом, проведенные исследования

TbLGS лангасита выявили ключевую роль основ-

ного состояния иона Tb3+ в кристаллическом поле

в формировании магнитоэлектрических свойств

и их взаимосвязи с его локальными магнитными

характеристиками. В этой связи представляет ин-

терес изучить проявление такой взаимосвязи для

других типов редкоземельных ионов в замещенных

лангаситах, например, изотропного иона Gd3+ и

анизотропного Dy3+.
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