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Неотъемлемой частью спинтроники является разработка методов и поиск материалов, которые позволяют управлять спиновой поляризацией носителей заряда. Обнаружен широкий класс немагнитных в объеме материалов, проявляющих магнитные свойства на наномасштабе, в том числе ультракороткие одностенные углеродные нанотрубки (ук-ОУНТ) [1, 2]. Одним из способов увеличения спиновой поляризации является легирование щелочными металлами. Цель данной работы является теоретическое исследование влияния допирования литием на электронную структуру и спиновую поляризацию ук-ОУНТ (0,9).

Моделирование проводилось методом DFT в программном комплексе Gaussian09. Установлено, что нейтральные эндоэдральные комплексы нестабильны, но демонстрируют зарядовую стабилизацию. В синглетном состоянии анион Li@ук-ОУНТ также не стабилен. Переход в триплетное состояние стабилизирует анион. Ион лития с эффективным зарядом Qeff(Li)=1.014e расположен напротив центра торцевого гексагона на расстоянии RLi-C=2.28 Å от его атомов углерода. Атомы гексагона имеют эффективный заряд Qeff(С)= -0.05e . Спин-зависимый энергетический зазор между граничными орбиталями ELH(↑) = 0.70-0.21 эВ и ELH(↓)=0.11-0.05 эВ в интервале числа кольцевых сегментов атомов углерода между шапками нанотрубки i=1-11. 

Катионы комплексов в синглетном состоянии термодинамически стабильны. Эффективный заряд лития Qeff(Li)=1.033e. Ион находится на расстоянии RLi-C=2.28 Å от отрицательно заряженных атомов гексагона, атомы которого имеют эффективный заряд Qeff(С)=-0.05e. Энергетический зазор лежит в диапазоне ELH=0.78-0.23 eV для i=1-11. Переход в триплетное состояние определяет перераспределение заряда: Qeff(Li)=1.014, Qeff(С)=-0.08e, что приводит к более сильному электростатическому взаимодействию между эндоэдральным ионом и торцевым гексагоном шапки нанотрубки, и уменьшению расстояния между ними до RLi-C=2.25 Å. В триплетном состоянии комплексы с катионами с малым числом сегментов i<6 являются термодинамически устойчивыми, энергетический зазор ELH(↑) = 0.90-0.63 эВ и ELH(↓)=0.45-0.25 эВ.

Катионы эндоэдральных комплексов с числом сегментов i=1-6 обладают высокой спиновой поляризацией 25-40% с максимумом для углеродных нанотрубок с i=4. Для сравнения, спиновая поляризация чистых ук-ОУНТ(0, 9) составляет менее 8%. Анион комплекса с небольшим числом сегментов имеют достаточно высокую спиновую поляризацию: в интервале числа сегментов i=1-6 она уменьшается с 48% до 4%. Выявлена инверсия спиновой поляризации для анионов эндоэдральных комплексов: уменьшение спиновой поляризации с 48% до 1% для спина вверх и увеличением с 2.7% до 6.2% для спина вниз. Инверсия спиновой поляризации наблюдается для эндоэдрального комплекса с числом сегментов i=7, данный эффект наблюдался ранее в чистых ук-ОУНТ (0, 9) в сильном электрическом поле [3].

 Полученные результаты определяют возможность управления спиновой поляризацией эндоэдральных комплексов на основе зигзагообразных укОУНТ и щелочных металлов при переключении между синглетным и триплетным состояниями.
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