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گرادیانهای میدان الکتریکی در بلور حالت جامد CeIn3 تحت فشار
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چكيده
گرادیانهای میدان الکتریکی (EFG’s) در مکان In و ممان مغناطیسی اسپینی در مکان Ce در ترکیب CeIn3 محاسبه شده اند. محاسبات از فشار -5 Gpa تا فشار 25 Gpa با گامهای پنج گیگا پاسکالی انجام شده اند. نتایج گویای کاهش تقزیبا خطی ممان مغناطیسی اسپینی سریم با افزایش فشار است. از نتایج به دست آمده؛  به عکس، مشاهده می شود که EFG-های محاسبه شده در مکان In با فشار افزایش می یابند. گراديانهای میدان الکتریکی در فشار صفر را با نتایج نطری ديگران و نتایج تجربی مقایسه کرده ایم. مقایسه انجام شده نشان می دهد که گرادیانهای میدان الکتریکی به نتایج دیگران نزدیک و با تجربه در فشار صفر سازگار است. نتایج نشان می دهند که ممان مغناطیسی اسپینی در نقطه بحرانی کوانتمی فرو نشانده می شوند. 
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Abstract
Electric field gradients (EFG’s) at In site and spin magnetic moments at Ce site were calculated for the case of CeIn3.The calculations were performed from -5 GPa to +25 GPa by the steps of 5 GPa. The result shows almost a linear reduction of spin magnetic moments of Ce going from left through the interval of [-5, 25 GPa]. On the contrary, one observes from our results that the calculated EFG’s at the In site are growing up by the pressure. We have compared the EFG’s at zero pressure with the theoretical results of the others as well as experiment. The comparison shows that our EFG’s are close to the results of the others and in good agreement with experiment at ambient pressure. Our result shows that the calculated spin magnetic moments are suppressed in the vicinity of quantum critical point, i.e. 14 GPa .
PACS No.   70, 71
مقدمه
   ترکیبCeIn3  با ساختار بلوری AuCu3 يك دستگاه كندو متراكم با رفتار فرميونی سنگين در دماي پايين را تشکیل می دهد.  ثابت شبکه این بلور مکعبی برابر با A04.689 و گروه فضایی آن 
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می باشد. اتم های Ce در گوشه ها و اتم های In در مراکز وجوه مکعب قرار دارند. گروه نقطه ای اتم های Ce و In ، به ترتیب، عبارتند از m-3m و 4/mmm. اين تركيب در فشار متعارفی یک پاد فرو مغناطيس با دمای نیل  K10 TN=مي باشد.  ساختار كريستالي این بلور، AuCu3، تا فشار  GPa10 پايدار باقی می ماند. ممان مغناطيسي سريم در اين تركيب μB 0.65 است و توسط يك محيط بلوری از الكترون هاي رسانش محافظت مي‌شود. ممان هاي مغناطيسي 4f سريم به وسيله هامیلتونی RKKY جفت مي‌شوند. اين ممان‌ها با نظم مغناطیسی (↑↓) در صفحات (111) خلاف يك ديگر جهت گیری می کنند. در اين ماده ابررسانايي در يك بازه کوچک از دما (0, 0.2 K) و فشار (2.5, 2.7 GPa)، نزديك فشار بحراني، PC، كوانتومي مشاهده شده است. ابررسانايي نزديك نظم مغناطيسي آشكار مي شود و نشان دهنده بستگي ابررسانايي به برهمکنش مغناطيسي است كه نزديك PC بيش ترين مقدار خود را دارد. برهمکنش های فوق ریز در تعیین حالت پایه بلوری نقش مهمی را ایفا می کنند و اطلاعات با اهمیتی را  در مورد توزیع بار الکتریکی و توزیع اسپین در مجاورت هسته به ما می دهند. مقادیر EFG نسبت به ناهمسانگردی توزیع بار الکترون های مغزه وهمین طور به توزیع چگالی الکترونی کروی  الکترون های ظرفیت حساس هستند. بنابراین EFG کمیتی است که می تواند به خوبی میزان جایگزیدگی الکترون ها را نشان دهد. 
در این تحقیق، با استفاده از محاسبات پتانسیل کامل و به کار گیری امواج تخت بهبود یافته خطی (LAPW+lo) و تقریب شیب تعمیم یافته (GGA) برای تابعی تبادلی-همبستگی به محاسبه ممان مغناطیسی الکترون های4f  اتم سریم و گرادیان های میدان الکتریکی در جایگاه های Ce و In تحت فشار پرداخته ایم. محاسبات ما نشان می دهند که ممان اسپینی مغناطیسی  اتم های سریم در فشار بحرانی GPa 14 فرونشانده می شوند. همچنین مشاهده می شود با افزایش فشار، چگالی حالت های فرمی کاهش می یابد و در نتیجه گرادیان میدان الکتریکی زیاد می شود، 
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در این کار، کلیه محاسبات بر اساس نظریه تابعی چگالی(DFT) انجام شده اند. انرژی تبادلی-همبستگی با تقریب چگالی موضعی(LDA) و به کارگیری تابعی GGA96 و با استفاده از کد محاسباتی WIEN2k [1]، محاسبه شده است. برای داخل کرات موفین-تین، کرات بدون هم پوشی در اطراف جایگاه های اتمی، محاسبات اتمی و به صورت کاملا نسبیتی و با روش دیراک-فوک و برای خارج کرات، به طور نسبیتی اسکالر و با روش LAPW+lo انجام شده اند. شعاع کرات موفین-تین Ce و In را bohr 2.3 در نظر گرفتیم. چگالی های الکترونی و پتانسیل داخل کرات موفین-تین، بر حسب توابع هماهنگهای کروی با شعاع قطع 10=lmax و در ناحیه بین جایگاهی، با استفاده از بسط فوریه محاسبه شده اند. پارامتر RMTKmax را 7.00  در نظر گرفتیم، که در آنRMT  میانگین شعاع کرات موفین-تین و Kmax ماکزیمم اندازه بردار شبکه معکوس است. شعاع قطع برای بسط فوریه چگالی بار و پتانسیل √Ry10= Gmax  در نظر گرفته شد.
 ما در محاسبات الکترون های ظرفیت Ce و In را به صورت:  Ce(5s2, 5p6, 4f1, 5d1, 6s2) و In(4p6, 4d10, 5s2, 5p1) در نظر گرفتیم. ضریب ادغام را 0.1 اختیار و از روش برویدن برای محاسبه آن استفاده کردیم. شبکه بندی با 72 نقطه در منطقه کاهش ناپذیر بریلوین، که موجب یک شبکه بندی 12×12×12 می شود، انجام شد. یک ابر سلول2×2×2 پاد فرو مغناطیس در نظر گرفتیم. انرژی کل برای 16 حجم متفاوت از 1113.16 تا bohr31530.6 محاسبه و برازش انرژی ها روی معادله حالت بریش- مورناگان انجام شده است [2]:
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که در آن اندیس صفر نشان دهنده حالت استاندارد 0 P= ، B مدول حجمی وB′=∂B/∂P می باشد. همه محاسبات در دمای صفر کلوین انجام و فشار به صورت تحلیلی از رابطه زیر تعیین شده است:
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نتایج و بحث
تغییرات انرژی فرمی، چگالی حالت های کل در انرژی فرمی و هم چنین تغییرات ممان مغناطیسی اسپینی سریم، گرادیان میدان الکتریکی در جایگاه In را تحت فشار، برای دستگاه قطبیده اسپینی محاسبه کرده ایم. در شکل1 تغییرات انرژی فرمی بر حسب فشار رسم شده است. انرژی فرمی ترکیب در فشار متعارفی Ry 0.57 محاسبه شده است، و مشاهده می شود با افزایش فشار انرژی فرمی افزایش می یابد.  
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[image: image5]
چگالی حالات، DOS ، محاسبه شده برای ترکیب CeIn3 در بازه وسیعی اطراف انرژی فرمی، در فشارهای مختلف، در شکل2 نشان داده شده است. همه حالاتی که ما به عنوان ظرفیت در نظر گرفته ایم در این شکل دیده می شوند، به جز حالت های In 4p  که در انرژی های پایین تر، حدود Ry 5- ، قرار می گیرند، حالت های Ce 5s نیز چگالی حالت بسیار کوچکی حدود Ry 0.5- دارند. حالت های Ce 5p و In 4d سرشت شبه اتمی دارند و نسبت به EF در انرژی های پایین تری قرار دارند، همه ی حالات دیگر شامل 4f, 5d, 6s سریم و 5s, 5p ایندیم در اطراف انرژی فرمی قرار گرفته اند. همان طور که در شکل2 دیده می شود همه ی حالاتی که به عنوان ظرفیت در نظر گرفته شده اند تحت فشار به سمت انرژی های بالاتر رانده می شوند و این در حالی است که Ce 5p وIn 4d  هم چنان سرشت شبه اتمی خود را حفظ می کنند. مهم ترین حالات، حالت های 4f  Ce هستند که بیش ترین سهم را در ممان مغناطیسی این ترکیب دارند. با افزایش فشار حالت های 4f از سطح فرمی دور شده و به نوار رسانش نزدیک می شوند و به این ترتیب با کم شدن سرشت اتمی این الکترون ها، ممان مغناطیسی سریم کاهش می یابد، شکل3. اندازه گیری های تجربی هم فرونشانده شدن ممان مغناطیسی سریم، تحت فشار را نشان می دهد. 
بررسی چگالی حالت های فرمی، DOS(EF) ، برحسب فشار نشان می دهد با افزایش فشار چگالی حالت های کل در سطح فرمی کم می شود، شکل 4- الف . به علت تقارن مکعبی اطراف Ce ، EFG آن صفر است و تحت فشار تا GPa 22 صفر باقی می ماند. ولی در هسته In به دلیل تقارن غیر مکعبی، اندرکنش چهار قطبی مشاهده می شود. این گشتاور چهار قطبی هسته ای، Q، با گرادیان میدان الکتریکی، EFG، که به علت نامتقارن بودن توزیع الکترون ها ایجاد شده است، اندرکنش الکتروستاتیکی می کند. EFG ، که هم به وسیله الکترون های ظرفیت داخل کره اتمی و هم بقیه بارها در بلور تولیدشده است، با اضافه نمودن عملگر گرادیان به پتانسیل الکتروستاتیکی در مکان هسته تعیین می شود. تانسور EFG را می توان قطری و با دو پارامتر غیروابسته تعیین نمود، پارامتر Vzz که بزرگ ترین مولفه تانسور EFG است و پارامتر غیرمتقارن η ، η=Vxx-Vyy / Vzz که در آن Vxx و Vyy و Vzz مولفه های تانسور EFG در دستگاه محورهای اصلی هستد. این دو مولفه معمولا به 
صورت تجربی تعیین می شوند. پارامترη به علت وجود تقارن محوری سه گانه، صفر است. ما EFG اتم In در فشار متعارفی را V/m21021×12.94415 محاسبه نموده ایم و همان طور که در شکل4-ب می بینیم با افزایش فشار، این مقدار افزایش می یابد که نشان می دهد افزایش فشار موجب کم شدن تقارن اطراف In شده است. از طرفی مشاهده می شود با افزایش فشار و در نتیجه کاهش چگالی حالت های فرمی، EFG کم می شود یعنی
EFG α -DOS(EF). در جدول1 مقادیر تجربی و محاسباتی مولفه اصلی EFG ، Vzz ، را با یک دیگر مقایسه نموده ایم. 
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مدول حجمی محاسبه شده با معادله حالت بریش- مورناگان در دمای K0 T=، GPa58.8524B0= می باشد و مقدار تجربی اندازه گیری شده توسط گروه اومی [7] در دمای اتاق GPa67B0= می باشد. سازگاری قابل قبولی، با توجه به تفاوت دماها، بین نتایج محاسباتی و تجربی وجود دارد. 
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شکل2 :  چگالی حالت های کل ترکيب CeIn3 تحت فشارمحاسبه شده با روش FP-LAPW . خط های نقطه چين نشان دهنده سطح فرمی است.








جدول1 : مقایسه مولفه اصلی محاسبه شده EFG ، VZZ ، با یکایV/m21022 در جایگاه In ، با سایر مقادیر تجربی و محاسباتی FP-LAPW 


محاسباتی�
تجربی�
�
*12.944�
[6] 13.027�
[5] 12.49�
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شکل 3: تغييرات ممان مغناطيسی اسپينی Ce در ترکيب CeIn3 تحت فشار.
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شکل 4:   الف- چگالی حالت های فرمی ترکيب CeIn3 تحت فشار


            ب- گراديان ميدان الکتريکی ترکيب CeIn3 تحت فشار





�


شکل 1: تغييرات انرژی فرمی CeIn3 تحت فشار
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