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ОБЩАЯ ХАРАКТЕРИСТИКА РАБОТЫ 

Актуальность темы исследования. В последнее время наблюдается 

значительный рост интереса к структурам со спиновой киральностью. В частности, это 

относится к материалам, в которых из-за антисимметричного релятивистского 

обменного взаимодействия Дзялошинского – Мории (ДМ) образуется левая спиновая 

спираль с аномально большим магнитным периодом (~10
2
÷10

3
 Å) и фиксированным 

направлением волнового вектора. Яркими представителями этой группы являются 

силициды и германиды переходных металлов, кристаллизующиеся в структурном типе 

B20 с пространственной группой P213 и др. Такие системы обладают спиновой и 

решеточной киральностью, и являются прототипами спинтронных материалов, 

поскольку в них были обнаружены топологически стабильные структуры – 

скирмионные решетки. Скирмионные состояния на фазовых диаграммах, 

рассматриваемых в настоящей работе соединений, находятся в области магнитного 

фазового перехода, однако природа самого перехода до сих пор окончательно не 

установлена. При этом в области высоких давлений температура перехода в MnSi 

стремится к нулю, что открывает возможность наблюдения квантовых критических 

явлений. 

При нейтронографических исследованиях были получены указания на то что в 

сплавах MnSi, Fe1-xCoxSi, Fe1-yMnySi и др. при магнитных фазовых переходах 

возникают флуктуации спиновой спирали, а во внешнем магнитном поле - 

скирмионные состояния. Имеются указания (см., например, [1, 2]) на то, что 

рассматриваемые магнитные фазовые переходы относятся к переходам, 

индуцированным флуктуациями, однако причины таких особенностей не установлены. 

Интерпретация такого сценария фазового перехода может быть построена по аналогии 

с теорией Бразовского для немагнитных материалов [2-4]. Фазовый переход, 

вызванный флуктуациями, рассматривается как следствие неаналитического 

слагаемого в функционале свободной энергии Гинзбурга – Ландау, которое образуется 

поправками, вызванными взаимодействием различных мод флуктуаций. Такая, 

обусловленная флуктуационным взаимодействием поправка межмодового 

взаимодействия должна приводить вместо фазового перехода второго рода к фазовому 

переходу первого рода. Однако выяснение причин зависимости от температуры и 

смены знака параметра межмодового взаимодействия, требуют изучения их 
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взаимосвязи с электронной структурой и параметрами межэлектронного 

взаимодействия, для которых первопринципные расчеты пока не дают однозначных 

решений. В частности, первопринципные расчеты дают заметные расхождения по 

величине магнитного момента, полученного на эксперименте и вычисленного ab initio 

в случае MnSi. В этой же связи, остается не выясненной природа наблюдаемых 

аномалий не только магнитных, но и тепловых свойств. 

Таким образом актуальным представляется развитие спин-флуктуационной 

теории, основанной на результатах первопринципных расчетов основного состояния, 

которая бы с одной стороны описывала экспериментальные данные о фазовых 

магнитных и квантовых переходах, в моносилицидах 3d-металлов со спиновой 

киральностью, а с другой стороны уточняла бы представления об их электронной 

структуре. 

Степень разработанности темы исследования. В современной научной 

литературе накоплен достаточно большой объем как теоретических, так и 

экспериментальных работ, посвященных физическим свойствам моносилицидов 

переходных металлов и их сплавов со спиновой киральностью. Большую часть 

теоретических исследований геликоидального ферромагнетизма составляют работы Т. 

Мории и А. Кавабата, К. Мурата и С. Дониах, С.В. Малеева, А.А. Повзнера, Г. 

Лонзарича и Л. Тайлифера. Развиваемые ранее спин-флуктуационные теории исходили 

из того, что согласно эмпирической классификации Роудса - Вольфарта 

рассматриваемые сплавы являются слабыми зонными магнетиками. Однако 

результаты современных первопринципных расчетов и экспериментальные 

результаты, указывают на неприменимость этих теорий. При этом П. Баком и М. 

Янсеном было указано на важную роль взаимодействия между спиновыми 

флуктуациями в области магнитного фазового перехода в магнетиках со структурой 

В20. 

Ярким представителем моносилицидов 3d-переходных металлов со спиновой 

киральностью является MnSi. Первопринципные расчеты электронной структуры не 

дают однозначных решений для расчетных значений магнитных моментов и 

параметров межэлектронных взаимодействий [5, 6]. Эксперимент показывает ряд 

аномалий, которые требуют теоретического объяснения. К ним относятся резкие 

аномалии на температурных зависимостях магнитной восприимчивости, 
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теплоемкости, объемного коэффициента теплового расширения (ОКТР) [7], вблизи 

которых возникает температурное «плечо» не известной природы. Исследования 

рассеяния нейтронов показывают, что при переходе в парамагнитное состояние 

возникает фаза с флуктуациями спиновой спирали [8]. Аналогичные особенности 

экспериментально наблюдаются в сплавах Fe1-yMnySi.  

Сплавы Fe1-xCoxSi также интенсивно исследуются после обнаружения в них 

стабильной скирмионной решетки. С точки зрения первопринципного описания 

электронной структуры основного состояния они отличаются от MnSi и Fe1-yMnySi. 

Так в MnSi уровень Ферми расположен в нижней зоне t2g и eg - состояний, а в Fe1-

хСоxSi - в отделенной от нее энергетической щелью верхней зоне t0 - состояний. Таким 

образом, сравнительное исследование MnSi и Fe1-хСоxSi позволит рассмотреть роль 

особенности электронной структуры в формировании магнитных свойств веществ со 

структурным типом B20. При этом картина температурных зависимостей 

теплоемкости и ОКТР для этих групп веществ различается [3, 9]. В Fe1-хСоxSi вблизи 

температуры максимума однородной магнитной восприимчивости (TC) в отличие от 

MnSi и Fe1-yMnySi экспериментально обнаружен сильно размытый по температуре 

минимум отрицательного коэффициента теплового расширения.  

Целью настоящей работы является развитие спин-флуктуационного подхода, 

основанного на учете результатов первопринципного моделирования электронной 

структуры основного состояния, к описанию фазовых переходов в сильно 

коррелированных электронных системах со спиновой киральностью и установление на 

этой основе механизмов формирования температурных зависимостей магнитной 

восприимчивости, теплоемкости и теплового расширения в геликоидальных 

ферромагнетиках MnSi и Fe1-xCoxSi. 

В соответствии с целью исследования были поставлены следующие задачи: 

1. Приложение спин-флуктуационной теории к модели сильно коррелированного 

ферромагнетика с взаимодействием Дзялошинского-Мория. 

2. Уточнение результатов LDA+U+SO - расчетов электронной структуры 

основного состояния рассматриваемых соединений и сплавов, на основе 

сопоставления результатов вычислений магнитной восприимчивости, теплоемкости и 

теплового расширения с экспериментальными данными. 
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3. Исследование температурных зависимостей локальной намагниченности, 

амплитуд спиновых флуктуаций и радиусов спиновых корреляции MnSi и Fe1−xCoxSi, и 

их сопоставление с экспериментальными данными. 

4. Изучение магнитообъемных эффектов и магнито-электронных составляющих 

объемного коэффициента теплового расширения (в модели соответственных 

состояний), и на этой основе анализ теплоемкости при постоянном давлении. 

5. Определение температурных зависимостей решеточных свойств, основанных 

на описании сильно ангармоничных акустических и оптических мод, электронных и 

магнитных составляющих тепловых и упругих свойств рассматриваемых соединений и 

сплавов, в рамках самосогласованной термодинамической модели Дебая – Эйнштейна. 

Научная новизна представленных в диссертационной работе результатов 

состоит в следующем: 

1. Предложен феноменологический спин-флуктуационный подход к описанию 

термодинамических и квантовых переходов в киральных системах, основанный на 

учете данных об особенностях их электронной структуры. 

2. Уточнены данные LDA+U+SO-расчетов о плотностях электронных состояний, 

значениях параметров межэлектронных взаимодействий в MnSi и Fe1-xCoxSi. 

3. Впервые показано, что изменение знака коэффициента межмодовой связи, 

обусловленное близостью химического потенциала к области энергий с большой 

положительной кривизной плотности состояний, что ведет к фазовому магнитному 

переходу, сопровождаемому исчезновением геликоидального ферромагнетизма   и 

возникновением области геликоидального ближнего порядка. При температуре 

фазового перехода вследствие изменения знака параметра межмодовой связи 

формируется максимум на температурной зависимости магнитной восприимчивости 

MnSi и Fe1-xCoxSi. 

4. Впервые показано, что большие по величине нулевые квантовые флуктуации в 

MnSi скачкообразно исчезают при фазовом переходе, что приводит к 

экспериментально наблюдаемым лямбда-подобным аномалиям на температурных 

зависимостях теплового расширения и теплоемкостей при постоянных объеме и 

давлении. 

5. Показано, что в сплавах Fe1-xCoxSi эффект нулевых спиновых флуктуаций 

оказывается пренебрежимым. Получено, что электронные флуктуации, связанные с 
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различием кулоновских потенциалов атомов Fe и кобальта, «размывают» аномалии 

теплоемкости и КТР, что ведет к экспериментально наблюдаемому широкому 

минимуму в области магнитного упорядочения на температурной зависимости 

отрицательных коэффициентов теплового расширения.  

6. Показано, что магнито-электронный вклад в ОКТР меняет знак на 

положительный при температуре исчезновения геликоидального ближнего порядка (и 

локальной намагниченности). 

7. Впервые установлено, что наблюдаемое на температурных зависимостях 

теплового расширения и теплоемкости MnSi «плечо», возникает в области 

геликоидального ближнего порядка, и исчезает с исчезновением локальной 

намагниченности. 

8. Установлено, что параметры Грюнайзена, связанные с ангармонизмом 

кристаллической решетки в системе Fe1-xCoxSi уменьшаются с повышением 

концентрации кобальта. При этом усиливается влияние магнитной и электронной 

подсистем на коэффициент теплового расширения. 

Основные положения, выносимые на защиту: 

1. В моносилициде марганца в основном состоянии возникают нулевые 

квантовые флуктуации, амплитуда которых резко уменьшается вблизи температуры 

магнитного фазового перехода. Это приводит к скачку термодинамической энтропии и 

к лямбда-подобной аномалии теплоемкости при постоянном объеме. 

2. Смена знака параметра межмодового взаимодействия приводит к 

формированию температурных максимумов магнитной восприимчивости MnSi и 

сплавов Fe1-xCoxSi при фазовом переходе. Вследствие изменения знака параметра 

межмодового взаимодействия возникают флуктуации спиновых спиралей, 

геликоидальный порядок исчезает при переходе в парамагнитное состояние. 

3. В сплавах Fe1-xCoxSi наряду со спиновыми термодинамическими 

флуктуациями возникают флуктуации кулоновских потенциалов Fe и Co на узлах, 

вклад которых в среднеквадратический спиновый магнитный момент приводит смене 

знака коэффициента межмодовой связи при фазовом переходе. 

4. Лямбда-подобная аномалия теплового расширения, наблюдаемая при фазовом 

переходе в MnSi связана со скачком объема вследствие исчезновения нулевых 

флуктуаций. 
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5. Подавление эффекта нулевых флуктуаций при фазовом переходе в сплавах 

Fe1-xCoxSi, приводит к тому что особенности температурной зависимости теплового 

расширения определяются монотонно возрастающими тепловыми флуктуациями и 

аномалии отрицательного теплового расширения размываются. 

Теоретическая и практическая значимость работы заключается в развитии 

теории спиновых флуктуаций для сильно коррелированных моносилицидов 3d-

металлов и сплавов на их основе со спиновой киральностью. Основанная на 

результатах, проведенных ab initio расчетов электронной структуры, 

феноменологическая спин-флуктуационная теория позволяет не только установить 

природу магнитных фазовых переходов в рассмотренных киральных магнетиках на 

основе моносилицидов 3d-переходных металлов, но также уточнить данные о 

параметрах межэлектронных взаимодействий. Знание о поведении сильно 

коррелированных соединений переходных металлов со спиновой киральностью при 

нормальных условиях необходимо для развития представлений о влиянии магнитного 

поля и давления на их магнитные, электронные и тепловые свойства. 

В диссертации исследуются геликоидальные ферромагнетики, являющиеся 

прототипом материалов современной микроэлектроники. При выборе объектов 

диссертационного исследования наряду с MnSi, исследовались сплавы Fe1-xCoxSi, 

которые имеют достаточно широкую область стабильных скирмионных состояний и 

сравнительно высокие температуры перехода в парамагнитное состояние. Развитые в 

диссертации подходы, показывают, что величина периодов спиновых спиралей 

является важным фактором, определяющим размеры скирмионных состояний, и 

представляют интерес для поиска новых веществ со скирмионными свойствами.  

Методология и методы исследования. Для решения поставленных в 

диссертационном исследовании задач по описанию электронных и магнитных свойств 

потребовалось развитие спин-флуктуационной теории основанной на функционале 

свободной энергии в модели Хаббарда – Канамори, дополненным учетом 

взаимодействия Дзялошинского-Мории. Данная теория основана на исследовании 

функциональных интегралов по стохастическим обменным и зарядовым полям. При 

суммировании рядов квантово-статистических средних, использовалось приближение 

однородных локальных полей, но с учетом в вершинных частях второго порядка 

зависимостей функций Линдхарда от квазиимпульсов и частот. Такой учет необходим 
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в связи с экстремально сильной зависимостью факторов обменного усиления от 

квазиимпульсов и частот, особенно в области магнитных фазовых переходов. 

Для описания основного состояния рассматриваемых систем в диссертационном 

исследовании использовались методы расчета электронной структуры, основанные на 

теории функционала электронной плотности в приближении LDA+U+SO. 

Личный вклад автора. Постановка задач, выбор методов расчета, обсуждение и 

интерпретация полученных результатов, а также их апробация проведены совместно с 

научным руководителем. Развитие феноменологической спин-флуктуационной теории 

выполнено совместно с соавторами работ. Первопринципные расчеты электронной 

структуры и сопоставление с экспериментом выполнены непосредственно 

диссертантом. 

Достоверность полученных результатов обеспечивается теоретико-

методологической обоснованностью, их внутренней не противоречивостью, согласием 

с результатами экспериментов и предыдущих теоретических работ. 

Апробация результатов работы. Материалы диссертационного исследования 

были доложены на следующих конференциях: 20
th
 international conference on solid 

compounds of transition elements (Zaragoza, Spain, April 2016); Первый Российский 

кристаллографический конгресс (Москва, Россия, ноябрь 2016); Quantum Criticality & 

Novel Phases 2017 (Berlin, Germany, February ‐ March 2017); The International Conference 

on Strongly Correlated Electron Systems (Prague, Czech Republic, July 2017); V 

Конференция по малоугловому рассеянию нейтронов "МУРомец 2017" (Гатчина, 

Россия, сентябрь 2017); The 21st International Conference on Solid Compounds of 

Transition Elements (Vienna, Austria, March 2018). 

Публикации. По материалам диссертации опубликовано 15 научных работ, в том 

числе 9 статей в рецензируемых научных журналах, входящих в перечень ВАК РФ. 

Структура и объем работы. Диссертация состоит из введения, четырех глав, 

заключения и списка цитируемой литературы. Она изложена на 138 страницах, 

включая 52 рисунка и 3 таблицы. Список цитируемой литературы содержит 98 

наименования. 

ОСНОВНОЕ СОДЕРЖАНИЕ ДИССЕРТАЦИОННОЙ РАБОТЫ 

Во введении обоснована актуальность диссертационного исследования, 

сформулирована цель и поставлены вытекающие из нее задачи. Показаны степень 
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разработанности темы исследования, научная новизна, а также теоретическая и 

практическая значимость работы. Изложены методы исследования и приведены 

положения, выносимые на защиту, указаны степень достоверности и апробация 

результатов. 

В первой главе представлен обзор экспериментальных и теоретических работ, 

посвященных сильно коррелированным соединениям и сплавам переходных металлов 

с кристаллографической структурой типа B20 (пространственная группа P213), в 

которой отсутствует инверсионная симметрия. Отличительной чертой этих веществ 

является атомная и магнитная киральность. 

Отмечается, что предложенные ранее спин-флуктуационные теории слабого 

зонного ферромагнетизма не учитывали особенности зонной структуры, а также не 

рассматривали роль межмодового взаимодействия спиновых флуктуаций, на которую 

было указано Баком и Янсеном.  

Обсуждаются необычные особенности, наблюдаемые при фазовых переходах в 

рассматриваемых системах. Отмечается, что до сих пор окончательно не выяснен 

вопрос о природе резких аномалий теплоемкости, ОКТР и магнитной 

восприимчивости при фазовом переходе в MnSi. Остаются дискуссионными вопросы, 

связанные с тем почему в Fe1-xCoxSi похожее поведение, наблюдается только на 

восприимчивости, на тепловом расширении в области магнитного упорядочения имеет 

место широкая инварная аномалия, а теплоемкость изменяется монотонно. 

Еще одной особенностью рассматриваемых фазовых переходов является 

наблюдение при нейтронографическом исследовании флуктуаций спиновой спирали, 

которые во внешнем поле трансформируются в скирмионную решетку. 

Обсуждаются результаты первопринципных расчетов электронной структуры 

основного состояния MnSi и Fe1-xCoxSi. Перечислены трудности и неоднозначности, 

возникающие при оценках величин магнитных моментов. Указано на необходимость 

уточнения значений параметров внутриатомного кулоновского и хундовского 

межэлектронных взаимодействий. 

В конце первой главы, на основе анализа литературных данных, 

сформулированы задачи диссертационного исследования, а также предлагается схема 

самосогласованной процедуры описания фазовых магнитных переходов и 

моделирования электронной структуры, которая объединяет ab initio расчеты 
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электронной структуры с расчетами магнитных, тепловых и электронных свойств с 

учетом спиновых флуктуаций, с последующим согласованием с экспериментом. 

Во второй главе развивается феноменологическая спин-флуктуационная теория 

описания фазового перехода в геликоидальных ферромагнетиках. Для вычислений 

используется гамильтониан Хаббарда, который состоит из гамильтониана в 

приближении LDA+U+SO и поправки, которая учитывает многочастичные 

корреляции, связанные с хаббардовским (U) и хундовским (J) взаимодействиями: 
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Далее, используя мацубаровское представление записывается статистическая 

сумма   




 



 
0

exp dHSpTZ . Для того, чтобы свести многочастичную задачу к 

взаимодействию электронов с флуктуирующими обменными (ξ) и зарядовыми (η) 

полями применяются преобразования Стратоновича – Хаббарда 

    ,-exp) ,( TddZ  ξξ  



, (2) 

    THSpTT eff   ,expln, ξξ  , и записывается эффективный гамильтониан, 

который описывает одновременное движение свободных электронов во 

флуктуирующих обменных и зарядовых полях: 

        

   
,, , ,,,,,,,,

0
, 2

mk m mmmmmkmkmeff nicaaH Sξk . (3) 

При квантово-статическом усреднении производится разложение по степеням 

Heff, результат которого суммируется в приближении однородных локальных полей. 

При этом возникают параметры межмоджового взаимодействия. Неоднородность 

обменного взаимодействия рассматривается в вершинных частях второго порядка, 

описываемых функциями Линдхарда. Учет ДМ-взаимодействия осуществляется путем 

замены 

 
   

m m
D

meffeff HH ,, 00 qq
Sh ,  

  cD

mmqmq ,,, 0q
hξξ  , (4) 

где  
   

000 , qqq
dMh  m

D
  –  среднее поле Дзялошинского, 00

qdq id ,  d  –  постоянная  

Дзялошинского,  mm ,, 00 qq SM  - вектор неоднородной намагниченности на векторе q0. 

Расчет квантово-статистических средних, которые фигурируют в получаемом 

выражении для статистической суммы, будем проводить на основе приближения 
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однородных локальных полей. Вычисления функциональных интегралов выполнены 

на основе метода перевала по переменным 0ξ , ,0
Re

q
ξ  и ,0

Im
q
ξ , 0 , q , ,ξ q  и 

    ,arg qq ξ . 

В результате получаем уравнение магнитного состояния: 
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  ggnUMMU  - коэффициент 

межмодового взаимодействия, 3)2(1 211
M  nUMD  - фактор обменного 

усиления однородной магнитной восприимчивости,     







1
  dfgn . 

Используя связь перевальных значений стохастических полей с квантово-

статистическими средними операторов спиновой плотности, и устремляя q к нулю 

определим однородную магнитную восприимчивость 

  




 

 128
1211 aMDU S , (6) 

которая имеет температурный максимум при смене знака параметра межмодовой 

связи и исчезновении термодинамической устойчивости геликоидального 

ферромагнетизма (температура ТС). 

Уравнение магнитного состояния дает два решения: первое описывает 

ферромагнитный геликоид с фиксированным вектором амплитуды геликоидальной 

структуры и соответствует модели Янсена-Бака:  

    νqν 0CosS
x MM   и    νqν 0SinS

y MM  . (7 а) 

Второе решение описывает область флуктуаций спирали, где фаза  меняется 

случайным образом (TC<T<TS и 0 )  

      νq0CosS
х MS  и      νq0SinS

у MS . (7 б) 

Внутри областей размеры которых определяются радиусом спиновых 

корреляций: 

     212121211 ~2  UaMDAkR SFC

   (8) 

сохраняется геликоидальный порядок с различными начальными фазами. 
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При этом локальная намагниченность Ms не исчезает в точке перехода ТС, и 

определяется выражением: 

         21
2

0

2

0
112 0,2 dqaXDM S  

q . (9) 

Температура исчезновения локальной намагниченности TS (>ТC): 

 

21

0

1
21

211
S

S























 UdqaMDUBT

Т
 .  

Для численного анализа электронных и магнитных свойств MnSi проведены 

LDA+U+SO-расчеты электронной структуры. В MnSi уровень Ферми лежит в сильно 

вырожденной энергетической зоне t2g, eg – состояний, с сильным хаббардовским (U) и 

хундовским (J) взаимодействиями. Значения параметра U подбирались при расчетах 

энергии основного состояния (рисунок 1) и при сравнении расчетов с экспериментом 

U=0,93 эВ, значение параметра обменного взаимодействия Хунда J=0.49 eV следует из 

вычислений для заданного значения U.  

Рисунок 1 - Зависимость энергии от объема элементарной ячейки для разных параметров 

хаббардовского взаимодействия 

Показано, что в основном состоянии MnSi возникают большие по амплитуде 

нулевые флуктуации, которые в точке TC скачкообразно исчезают, приводя к 

наблюдаемым на эксперименте аномалиям. Расчет радиуса корреляции показал, что в 

точке TC он имеет значение равное периоду спирали, а затем монотонно убывает. 

Несмотря на резкое уменьшение радиуса спиновых корреляций с ростом температуры, 

ближний геликоидальный спиновый порядок сохраняется вплоть до температуры TS. 

Для теплоемкости при постоянном объеме, показано, что аномальный максимум 

при температуре ТС (рисунок 2 б) связан со скачком термодинамической энтропии 

(вставка к рисунку 2 б) вследствие скачкообразного исчезновения нулевых квантовых 
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флуктуаций. При этом в интервале температур от TС до TS на СV(T) формируется 

«плечо», описывающее область флуктуаций спиновой спирали. 

Рисунок 2 –Температурная зависимость магнитной восприимчивости (а) и теплоемкости (б) 

MnSi. На вставке: (а) локальная намагниченность; (б) изменение энтропии 

В третьей главе проведено обобщение развиваемой теории на случай 

неупорядоченных сплавов (на примере Fe1-xCoxSi). Поправка, в исходном 

гамильтониане, учитывающая флуктуации электронной плотности, обусловленные 

межэлектронными корреляциями и различием параметров хаббардовского 

взаимодействия на узлах занятых атомами кобальта или железа: 
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ppp  νν , p – концентрация атомов кобальта, νp  - проекционный оператор, который 

может принимать значения 0 на узле занятом железом и 1 если узел занят кобальтом. 

Эффективный гамильтониан рассматриваемой системы выглядит следующим образом: 

 
  

q qq q ni qqζS 2
~
Η

 (11) 
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   iq
FeCoq enpUUc eξζ q ,  

   4
0   



  iq
FeCoq enpUUcq ,  

qS -Фурье-образы оператора вектора νS ,   21
UTс  ,  nq 2,q , n2  - мацубаровская 

Бозе частота. 

Для описания геликоидального ферромагнитного упорядочения в сплаве 

необходимо произвести замену, как это было проделано ранее (4). Уравнение 

магнитного состояния в случае квазибинарного сплава будет иметь ту же форму, что и 
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в случае MnSi. При этом хундовское взаимодействие не учитывается, и необходимо 

произвести замены: U→<U>p,   CoFep
pUUpU  1  m→<m>p). Тогда, согласно 

уравнению магнитного состояния, амплитуда спиновых флуктуаций для случая 

неупорядоченного сплава приближенно может быть представлена в виде: 
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   (12) 

Расчеты показывают, что в выражении амплитуды спиновых флуктуаций 

нулевыми флуктуациями можно пренебречь, зато появляется вклад от стохастических 

флуктуаций кулоновских потенциалов различных атомов d-металла. 

Для численного анализа полученных выражений рассчитана плотность 

электронных состояний с использованием метода LDA+U+SO для сплавов Fe0.7Co0.3Si 

и Fe0.5Co0.5Si. Первопринципные расчеты показали, что уровень Ферми лежит в слабо 

вырожденной энергетической t0-зоне с сильным хаббардовским взаимодействием. 

В рамках полученной модели плотности электронных состояний представлены 

результаты расчета магнитной восприимчивости (χ(Т)) (рисунок 3). Температурный 

максимум χ при Tc отвечает условию κ=0. На вставке к рисунку приведена 

температурная зависимость амплитуды локальной намагниченности, которая до 

температуры перехода Tc убывает с ростом температуры. Учет различия потенциалов 

Fe и Co приводит к тому, что локальная намагниченность сохраняется выше Tc. 

Рисунок 3 – Температурная зависимость магнитной восприимчивости сплавов Fe1-xCoxSi. На 

вставке: локальная намагниченность 

Расчет энтропии и электронной теплоемкости не выявил никаких аномалий в 

магнитоупорядоченной области (рисунки 4а и 4б). Это объясняется тем, что спиновые 

флуктуации, связанные с флуктуациями кулоновских потенциалов железа и кобальта, 

не изменяются с температурой (вставки к рисункам 4а и 4б). 
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Рисунок 4 - Температурная зависимость теплоемкости (а) сплава Fe0.7Co0.3Si, (б) сплава 

Fe0.5Co0.5Si. На вставке: температурная зависимость энтропии 

В четвертой главе отмечается что для корректного описания 

экспериментальных данных необходимо выделить решеточную составляющую 

исследуемых свойств. Экспериментальные фононные спектры [11] указывают на 

заметный ангармонизм как оптических, так и акустических фононных мод. Поэтому, в 

диссертации используется самосогласованный подход, в котором термодинамический 

потенциал (ТДП) решетки записывается c учетом фононного ангармонизма: 

 optac0  , (13) 

где Ф0=Ф0(P) – «постоянная» часть ТДП, не зависящая от температуры и являющаяся 

функцией давления, ),( Tacac ac  - часть ТДП, связанная с акустическими 

фононами, ),( Toptopt opt - часть ТДП, связанная с оптическими фононами, ac – 

температура Дебая, θopt – температура Эйнштейна. Первые и вторые производные от 

ТДП дадут температурные зависимости молярного объема, модуля всестороннего 

сжатия, теплового расширения, теплоемкости. Для оценки фононного ангармонизма 

определялись параметры Грюнейзена, которые для произвольной термодинамической 

величины f=f(T,V) при постоянной температуре определяются соотношениями:  
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Оценки ангармонизма как акустических, так и оптических фононов 

кристаллической решетки твердого тела, осуществлялись на основе 

термодинамического моделирования экспериментальных данных.  

Далее показано наличие магнито-электронного вклада в тепловое расширение. С 

помощью модели соответственных состояний 
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рассматривается взаимосвязь ширины энергетической зоны с объемом кристалла. 

Согласно Хейне [12] относительная ширина зоны     3/

00 ~
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, где n=5 для d-

электронов, V и V0 - значения объемов кристалла, соответствующие W и W0.  

Далее из условия минимума свободной энергии для относительного изменения 

объема, находим магнито-электронный вклад в относительное изменение объема 

 Mе   0 , (15) 

 
122 

 





 DM
W

U
M

W

U
eeМ  , (15 а) 

  VVke ln),ln    - электронная константа Грюнайзена, а величина 

     



1

0

1


  dfg

KW
eе . (15 б) 

Объемный коэффициент теплового расширения определялся соотношением 

 МelT   , (16) 

и в соответствии с (17), содержит электронную и магнитную составляющие. 

На рисунке 5 приведены результаты расчетов ОКТР в самосогласованной 

термодинамической модели Дебая–Эйнштейна для MnSi и Fe1-xCoxSi. Результаты 

моделирования с учетом только фононного ангармонизма, представленные на рисунке 

5 не объясняют аномалии в области магнитного перехода. 

Рисунок 5 – Результаты самосогласованного термодинамического моделирования (а) 

Теплоемкость MnSi. На вставке: температурная зависимость ОКТР MnSi. (б) ОКТР системы Fe1-

xCoxSi. На вставке: результат оценки магнито-электронного вклада 

Резкая аномалия на ОКТР MnSi обусловлена скачкообразным изменением 

объема, вследствие исчезновения нулевых флуктуаций. Как и на температурной 
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зависимости теплоемкости, на β(Т) наблюдается «плечо», которое соответствует 

области флуктуаций спиновой спирали (рисунок 6 а). 

В сплавах Fe1-хCoхSi величина ОКТР оказывается отрицательной при Т<TS и 

меняет знак при переходе из геликоидальной области в парамагнитную, вследствие 

исчезновения модуля локальной намагниченности на узле (рисунок 6 б). Изменение 

знака коэффициента межмодовой связи в точке ТС приводит к формированию 

широкого минимума, обусловленного учетом различия потенциалов хаббардовского 

взаимодействия Fe и Co.  

Рисунок 6 – Температурная зависимость ОКТР (а) MnSi, (б) сплавов Fe1-xCoxSi 

Величина теплоемкости при постоянном давлении определяется через величину 

СV(Т) и дополнительной поправки вследствие теплового расширения. 

Для сплавов Fe1-хCoхSi развиваемая спин-флуктуационная теория совместно с 

самосогласованным термодинамическим моделированием описывают 

экспериментально наблюдаемые зависимости теплового расширения и теплоемкости в 

рассматриваемом температурном интервале (рисунок 7).  

Рисунок 7 – Температурная зависимость ОКТР и теплоемкости (на вставке) сплавов  

(а) Fe0.7Co0.3Si и (б) Fe0.5Co0.5Si 
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Для моносилицида марганца (рисунок 8) количественное согласие с 

экспериментом удается достичь лишь в области магнитного фазового перехода 

(TC<T<TS).  

Рисунок 8 – Температурная зависимость теплоемкости и ОКТР (на вставке) MnSi. 

ОСНОВНЫЕ РЕЗУЛЬТАТЫ И ВЫВОДЫ РАБОТЫ 

В диссертационной работе развивались спин-флуктуационные представления о 

сильно коррелированных системах с нецентросимметричной кристаллической 

структурой. Особенностью магнитных фазовых переходов в этих системах является 

взаимодействие мод спиновых флуктуаций. Исследования электронной структуры 

показали, что причиной смены знака параметра межмодового взаимодействия вблизи 

температур магнитных фазовых переходов является энергетическое расположение 

уровня Ферми вблизи локального минимума на максимуме плотности электронных 

состояний. Выбранные в качестве объектов исследования моносилицид марганца и 

сплавы Fe1-xCoxSi отражают качественно разные ситуации, когда в зависимости от 

положения уровня Ферми в области электронных состояний с сильным (или слабым) 

вырождением наряду с хаббардовскими, возникают сильные (или слабые) хундовские 

взаимодействия. При этом сильные хундовское и хаббардовское взаимодействия 

усиливают нулевые спиновые флуктуации. На основе развитых представлений был 

проведен анализ экспериментальных данных об аномалиях магнитных, тепловых и 

электронных свойств сильно коррелированных систем MnSi и Fe1-xCoxSi, которые в 

настоящее время интенсивно исследуются экспериментаторами. Среди конкретных 

результатов работы целесообразно выделить следующие: 

1. На основе развитой спин-флуктуационной теории сильно коррелированных 

соединений с ДМ-взаимодействием получена система уравнений, позволяющая 
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вычислять температурные зависимости амплитуды спиновых флуктуаций и локальной 

намагниченности. 

2. Проведено обобщение развиваемой теории спиновых флуктуаций на случай 

квазибинарных сплавов, для которых необходим учет различия кулоновских 

потенциалов на узлах, занятых разными атомами 3d-металлов. 

3. На основе проведенных прямых вычислений электронной структуры в методе 

LDA+U+SO, рассчитаны и сопоставлены с экспериментом температурные 

зависимости магнитной восприимчивости, теплоемкости и теплового расширения. В 

процессе согласования теоретических результатов с экспериментальными уточнены 

значения параметров межэлектронных взаимодействий для MnSi и сплавов Fe1-xCoxSi. 

4. Согласно полученным уравнениям магнитного состояния в области фазового 

перехода возникают флуктуации спиновой спирали, и в интервале TC<T<TS 

реализуется область геликоидального ближнего порядка. При T>TS локальная 

намагниченность исчезает и происходит переход в парамагнитное состояние. 

5. Параметр межмодового взаимодействия спиновых флуктуаций зависит от 

особенностей электронной структуры и меняет знак при фазовом переходе в MnSi и 

сплавах Fe1-xCoxSi. При этом в согласии с экспериментальными данными возникает 

температурный максимум магнитной восприимчивости. 

6. Расчеты радиуса спиновых корреляций показали, что в точке ТC он равен 

периоду геликоидальной спирали и убывает с температурой. В случае MnSi радиус 

спиновых корреляций, в согласии с экспериментом, сохраняет ненулевое значение 0.7 

λ при переходе в парамагнитное состояние (ТS). 

7. Показано, что температурное изменение среднеквадратической амплитуды 

локальных магнитных моментов приводит к температурному изменению равновесного 

объема, в результате чего возникает магнито-электронный вклад в тепловое 

расширение рассматриваемых сильно коррелированных киральных магнетиках. 

8. В основном состоянии MnSi возникают большие по величине нулевые 

флуктуации спиновой плотности, амплитуда которых резко уменьшается вблизи точки 

фазового перехода, что приводит к наблюдаемым на эксперименте резким аномалиям 

на температурных зависимостях теплоемкости и теплового расширения. При этом, 

поскольку локальная намагниченность на узле при температуре TC, не исчезает, на 

температурных зависимостях теплоемкости и ОКТР формируется «плечо». 
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9. В основном состоянии сплавов Fe1-хCoхSi нулевыми флуктуациями можно 

пренебречь, по сравнению с флуктуациями кулоновских потенциалов Fe и Co на узлах. 

Это приводит к сильному размытию температурного минимума отрицательного ОКТР, 

обусловленного сменой знака коэффициента межмодовой связи. 

10. Для нецентросимметичных кристаллов Fe1-хCoхSi показано, что отсутствие 

инварной аномалии в сплаве с содержанием кобальта 10% коррелирует с изменением 

структурной (и магнитной) киральности, существенно отличающейся от киральности 

сплавов Fe0.7Co0.3Si и Fe0.5Co0.5Si. Изменение атомной киральности коррелирует с 

увеличением решеточного ангармонизма (параметров Грюнайзена). 

11. Термодинамическое моделирование в модели Дебая-Эйнштейна позволило 

оценить фононные составляющие тепловых свойств, как для MnSi, так и для сплавов 

Fe1-хCoхSi, в частности определить теплоемкость при постоянном давлении. Развитые 

самосогласованный термодинамический подход и спин-флуктуационная теория, 

основанная на первоприципных расчетах электронной структуры, позволяет 

количественно описать экспериментально наблюдаемые зависимости теплового 

расширения и теплоемкости в достаточно широком температурном интервале. 

Смена знака параметра межмодового взаимодействия в термодинамическом 

потенциале, указывает на то, что фазовый переход является переходом первого рода 

как в MnSi, так и в сплавах Fe1-хCoхSi. Однако, в моносилициде марганца из-за скачка 

амплитуды нулевых флуктуаций переход близок к квантовому фазовому переходу. 

Перспектива дальнейшей разработки темы. Развитый в рамках 

диссертационного исследования подход, основанный на сочетании анализа 

экспериментальных данных в рамках спин-флуктуационной теории и, прямых 

расчетов электронной структуры будет использован для изучения скирмионных фаз в 

MnSi, Fe1-xCoxSi, Fe1-yMnySi и др. Этот подход также может представлять интерес для 

исследования спинового транспорта в планарных магнетиках с ДМ-взаимодействием.  
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