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Выполнены эллипсометрические исследования оптических свойств интерметаллических соединений YFe2
и TbFe2 в интервале длин волн 0.22−15 µm, определен ряд электронных и спектральных характеристик.

Природа межзонного поглощения света в исследуемых материалах обсуждается на основе сравнительного

анализа экспериментальных и теоретических спектров оптической проводимости. Показано, что экспери-

ментальные оптические проводимости соединений в области квантовых электронных переходов качественно

согласуются со спектрами, рассчитанными из плотностей электронных состояний.
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1. Введение

Бинарные интерметаллические соединения, представ-

ляющие семейство RFe2 (R — редкоземельный ме-

талл), характеризуются многообразием физико-хими-

ческих свойств. Данные материалы с кубической

ГЦК-решеткой типа MgCu2 (фаза Лавеса С15, простран-

ственная группа Fd3̄m) обладают уникальными с точки

зрения практического использования характеристиками:

высокими температурами Кюри TC, гигантской магни-

тострикцией, большими величинами магнитной анизо-

тропии и магнетокалорического эффекта, оптимальными

термоэлектрическими характеристиками, высокой спо-

собностью к обратимому поглощению атомов водоро-

да и т. д. [1–6]. Как показали исследования, особенно-

сти физических свойств данных соединений обуслов-

лены двойственной природой электронных состояний:

сосуществованием и взаимодействием локализованных

4 f -электронов редкоземельного атома и коллективи-

зированных 3d-электронов атомов Fe. При описании

физических характеристик этих материалов в последнее

время учитываются эффекты кристаллического поля и

корреляционные взаимодействия в электронной систе-

ме, связанные с сильным кулоновским отталкиванием

между f -электронами. К указанному семейству интер-

металлидов, как правило, относят соединение YFe2, где

атом иттрия с незаполненной f -оболочкой является изо-

электронным аналогом трехвалентного редкоземельного

атома. Интерметаллиды YFe2 и TbFe2 характеризуются

высокими TC (соответственно 535 и 700K [7]), зна-

чительными магнитострикционными [8], магнетокалори-
ческими [9] и магнитооптическими [10–11] эффектами,

а также большой способностью к абсорбции водоро-

да [12]. При легировании данных соединений атомами

других переходных металлов, их магнитные свойства

существенно трансформируются вследствие изменения

параметров кристаллической решетки и обменных взаи-

модействий [13,14].

Большая вариативность физических свойств соедине-

ний YFe2 и TbFe2 стимулирует интерес к исследованию

их электронной структуры. С использованием различ-

ных вычислительных методов были выполнены расчеты

энергетических спектров данных материалов [15–21], в
которых определена природа и особенности электрон-

ных состояний вблизи уровня Ферми EF. Для изучения

электронной структуры YFe2 и TbFe2 в различных обла-

стях энергетического спектра применялись также фото-

эмиссионные [22–24] и спектральные [10,11,25] методы.
В настоящей работе для получения дополнительной

информации об электронных характеристиках и зонной

структуре данных соединений используется оптический

метод исследования, охватывающий широкий диапазон

длин волн, включающий УФ-, видимую и ИФ-области

спектра. Экспериментальные результаты сопоставляют-

ся с теоретическими данными, ранее полученными из

первопринципных расчетов зонной структуры.

2. Эксперимент

Поликристаллические образцы соединений YFe2 и

TbFe2 были приготовлены методом индукционной плав-

ки из высокочистых составных компонентов в атмосфере

аргона в соответствии с технологией, представленной

в работе [26]. Для получения фазовой однородности

сплавы несколько раз переплавлялись и подвергались

многочасовому вакуумному отжигу при температуре

∼ 950K. Рентгеновский анализ, проведенный на ди-

фрактометре ДРОН-6 в СuKα излучении, подтвердил

однофазность кубических структур С15 данных интер-

металлидов с параметрами кристаллических решеток,

близких к полученным в [26,27]. Спектральные харак-
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теристики соединений исследовались при комнатной

температуре в интервале длин волн λ = 0.22−15µm

(энергия E = 0.083−5.64 eV). Для измерений исполь-

зовался эллипсометрический метод Битти, основанный

на определении разности фаз и отношения амплитуд

световых волн s - и p-поляризаций, отраженных от

плоскости образца. Данные параметры позволяют вычис-

лить оптические постоянные исследуемого материала:

показатели преломления n(λ) и коэффициенты поглоще-

ния k(λ). Эксперименты выполнены при углах падения

света 70−80◦ и азимуте поляризатора 45◦ . Плоские

зеркальные поверхности, характеризуемые 14-м классом

чистоты (высота неровностей ∼ 0.01µm), были приго-

товлены полированием на алмазных пастах различной

зернистости. Погрешность в определении оптических

постоянных не превышала 2%, увеличиваясь до 4% в

крайних точках исследуемого энергетического интерва-

ла. Глубина проникновения света δ = c/ωk (c и ω —

скорость и частота света) возрастает от нескольких де-

сятков (УФ-область) до нескольких сотен атомных слоев

(ИК-диапазон), что позволяет трактовать оптические

параметры как объемные характеристики изучаемых ма-

териалов. По значениям n(λ) и k(λ) рассчитаны частотно

зависимые функции, характеризующие их спектральные

свойства: действительная ε1 и мнимая ε2 части ком-

плексной диэлектрической проницаемости, отражатель-

ная способность R, а также оптическая проводимость σ .

Отметим, что оптические эксперименты, выполненные

ранее на данных соединениях [10,11,25], были проведены

в значительно более узком спектральном диапазоне и

ограничены в ИК-области длиной волны, не превышаю-

щей 1µm.

3. Результаты и обсуждение

Во всем диапазоне длин волн выполняется соотно-

шение k > n, что является оптическим критерием про-

водимости материалов металлического типа. Поведение

энергетических зависимостей ε1, ε2 и R, представленных
на рис. 1, также характерно для высокопроводящих сред.

Значения ε1(E) на всех частотах являются отрицатель-

ными, а зависимость ε2(E) при ω → 0 показывает резкий

подъем, связанный с внутризонным ускорением элек-

тронов электромагнитной волной. Отражательная спо-

собность R(E), дисперсия которой почти тождественна

для обоих соединений, с уменьшением энергии квантов

резко возрастает, приближаясь к единице.

На рис. 2 и 3 приведены энергетические зави-

симости оптической проводимости исследуемых со-

единений. Данный параметр характеризует интенсив-

ность и частотное распределение оптического откли-

ка материала, отражающего световую волну. Экспе-

риментальные спектры σ (E), полученные для YFe2
и TbFe2, представлены закрашенными кружками. Рез-

кий подъем проводимости в низкоэнергетическом ин-

тервале E . 0.5 eV (ИК-диапазон) обусловлен внут-

0

40

80

0 1 2 3 4 5 6

–80

–40

0 1 2 3 4 5 6

0.4

0.6

0.8

1.0

R

E, eV

e
2

e
1

YFe2

TbFe2

E, eV

Рис. 1. Отражательная способность R, действительная ε1 и

мнимая ε2 части комплексной диэлектрической проницаемости

соединений YFe2 и TbFe2 .

ризонным механизмом поглощения света (σ ∼ ω−2).
Вклад данного механизма определяется кинетически-

ми характеристиками электронов проводимости —

плазменной ωp = [ω2(n2 + k2)2/(n2 − k2)]1/2 и релак-

сационной γ = 2nkω/(k2 − n2) частотами [28]. Пара-

метр ωp определяет частоту коллективных колебаний

свободных электронов, а γ оценивает величину ад-

дитивного вклада всех типов рассеяния электронов

при их фотовозбуждении. Численные значения дан-

ных характеристик в ИК-области спектра не зави-

сят от частоты света и стабилизируются при зна-

чениях γ = 1.5 · 1014 s−1, ωp = 5.5 · 1015 s−1 (YFe2) и

γ = 1.7 · 1014 s−1, ωp = 5.7 · 1015 s−1 (TbFe2). Данные

параметры, на основе соотношения Neff = ωp2m/4πe2

(e и m — заряд и масса свободного электро-

на), позволяют определить эффективные концентра-

ции носителей заряда, которые близки по величине

для обоих материалов: Neff = 0.85 · 1023 cm−3 (YFe2)
и Neff = 0.88 · 1023 cm−3 (TbFe2). Вклад внутризон-

ного поглощения, рассчитанный по формуле Друде

σD = ω2
pγ/4π(ω2 + γ2), представлен на рис. 2 и 3 пунк-

тирными линиями. Этот вклад, величина которого из-

меняется обратно пропорционально квадрату частоты

света, становится пренебрежимо малым при E & 2 eV.
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Рис. 2. Дисперсия оптической проводимости соединения YFe2 .

Закрашенные кружки — экспериментальные данные, незакра-

шенные кружки — межзонный вклад, пунктирная кривая —

внутризонный вклад. Сплошная кривая — расчет из полной

плотности электронных состояний [15], представленной на

вставке.
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Рис. 3. Дисперсия оптической проводимости соединения

TbFe2 . Закрашенные кружки — экспериментальные данные,

незакрашенные кружки — межзонный вклад, пунктирная кри-

вая — внутризонный вклад. Сплошная кривая — расчет из

полной плотности электронных состояний [21], представлен-
ной на вставке.

С ростом энергии фотона (видимая и УФ-области

спектра) в зависимостях σ (E) наблюдается образование

широкой полосы межзонного поглощения, связанной

с квантовыми переходами из занятых энергетических

состояний в свободные. В спектрах оптической про-

водимости обоих соединений формируются интенсив-

ные и близкие по форме абсорбционные полосы с

двумя максимумами, локализованными вблизи 1.5 и

3 eV. Оценить вклад межзонных переходов в оптическую

проводимость σinter (незакрашенные кружки на рис. 2

и 3) можно путем вычитания из экспериментальных

зависимостей σ (E) внутризонного вклада σD(E). Отме-
тим, что в определенной области энергий внутри- и

межзонные вклады сосуществуют. C учетом того, что

структура наблюдаемых полос определяется реальным

строением электронных спектров соединений, представ-

ляет интерес сравнить экспериментальные кривые σ (E)
в области квантового поглощения с соответствующими

теоретическими зависимости, полученными из рассчи-

танных плотностей электронных состояний N(E). Ана-
лиз результатов таких расчетов, проведенных различ-

ными авторами, показывает их существенное сходство

для каждого из исследуемых соединений. В данном

случае сравнение сделано на основе опубликованных вы-

числений зонной структуры ферромагнитных YFe2 [21]
и TbFe2 [15]. Рассчитанные плотности состояний этих

соединений для двух электронных подсистем с взаимно

противоположным направлением спина (↑ и ↓) представ-
лены на вставках рис. 2 и 3. Данные расчеты показали,

что в интервале энергий ∼ −6 < EF < 4 eV доминируют

сильно гибридизованные широкие Fe 3d- и Tb 5d-(Y 4d-)
зоны, парциальные плотности состояний которых на

порядок превышают соответствующие значения для s - и
p-зон. При этом интенсивный всплеск плотности состоя-

ний TbFe2, локализованный в энергетическом интервале

∼ 0−0.5 eV выше EF, идентифицируется со свободны-

ми 4 f ↓- зонами тербия. Расчет межзонных оптических

проводимостей соединений проведен по методу [29] на

основе сверток плотностей состояний ниже и выше

уровня Ферми при суммировании вкладов от обеих

спиновых систем. Результаты такого расчета, носящего

качественный характер вследствие равной вероятности

всех типов электронных переходов, представлены на

рис. 2 и 3 в произвольных единицах.

Сравнение показывает, что для YFe2 (рис. 2) наблюда-
ется довольно близкое соответствие экспериментальных

и теоретических зависимостей межзонной оптической

проводимости. В рассчитанной кривой σinter отчетливо

проявились два широких максимума, а их локализация

и соотношение интенсивностей находятся в полном

согласии с экспериментом. В свою очередь, для TbFe2
(рис. 3) различие в дисперсии межзонных оптических

проводимостей является более заметным. Структуры

этих кривых для данного соединения проявляют каче-

ственное сходство только при энергиях фотонов выше

∼ 1 eV, а максимумы в теоретическом спектре σinter
сдвинуты в низкоэнергетическую сторону примерно на

0.5 eV. Обращает внимание, что в расчетных зависи-

мостях σinter обоих соединений наблюдается наличие

значительного низкоэнергетического вклада, растущего

с уменьшением частоты света. Появление такого вклада,

согласно вычислениям зонной структуры, связано с ло-

кализацией пиков парциальных плотностей d-состояний

в YFe2 [21] и 4 f -состояний в TbFe2 [15] на уровне

Ферми. В экспериментальных зависимостях σ (E) про-

явление данных особенностей может маскироваться рез-

ким подъемом, связанным внутризонным поглощением

Физика твердого тела, 2020, том 62, вып. 7
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света. Следует отметить, что в расчетах, проводимых

без учета правил отбора, величина низкоэнергетиче-

ского вклада в межзонную проводимость, как правило,

существенно завышена. Таким образом, проведенное

сравнение показывает, что интенсивное межзонное по-

глощение в исследуемых материалах имеет близкий по

природе характер и формируется за счет квантовых

переходов в системе гибридизированных 3d-зон Fe и

4d-зон Y (5d-зон Tb). Вклад от поглощения, связанно-

го с s - и p-электронными состояниями, незначителен

ввиду малости их парциальных плотностей состояний.

Несмотря на то, что в расчетном спектре σinter для

TbFe2 предсказывается наличие подъемов, связанных с

межзонными переходами d → f типа (при E < 1 eV и

в интервале 4.5−5.5 eV), на экспериментальной кривой

такие структурные особенности не идентифицированы.

В целом качественное сходство частотных зависимостей

межзонных оптических проводимостей исследуемых со-

единений свидетельствует о том, что опубликованные

расчеты их электронной структуры дают реальное опи-

сание их спектральных свойств в области квантового

поглощения света.

4. Заключение

В работе представлены результаты экспериментально-

го исследования оптических свойств бинарных интерме-

таллических соединений YFe2 и TbFe2. Эллипсометриче-

ским методом определены дисперсионные зависимости

оптических постоянных, рассчитаны спектры диэлектри-

ческой проницаемости, отражательной способности и

оптической проводимости. Основные структурные осо-

бенности частотных зависимостей межзонной оптиче-

ской проводимости соединений удовлетворительно объ-

ясняются на основе ранее выполненных расчетов плот-

ностей электронных состояний. Из спектральных данных

в инфракрасной области определены характеристики

электронов проводимости: концентрация, плазменная и

релаксационная частоты.
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