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Экспериментально исследована НИJЮIJIЯ ветвь pe~CHOГO спектра КВa:Jиодномер

ного треугольного ангиферромarnетика CsМпlз, обладаЮЩall щелью за счет динамическо

го сверхтонкого взаимодействия. Подробно изучена ее температурНall зависимость на не

скольких частотах. Проведен теоретический расчет соответствующего спектра связанных 

электронно-ядерных спиновых колебаний в «гидродинамическом приближении. с эмпи

рическими поправками на тепловые флyкryации ангиферромarниrnой системы. Хорошее 

согласие расчета с эксперимекгальными даннымн позволяет определить величину сокра

щения спинов в ангиферромarnетике за счет нулевых колебаний. 

1. ВВЕДЕНИЕ 

@1997 

Взаимодействие электронной и ядерной магнитных подсистем в антиферромагне

тиках оказывает значительное влияние на их динамические свойства. В частности, 

спектр ЯМР магнитных ионов существенно зависит от вида обменного упорядочения 

электронных спинов. В работе [1] было впервые замечено, что ядерные спины, связан
ные с треугольной обменной структурой, находятся в неэквивалентных позициях по 

отношению ко внешнему магнитному полю, поэтому их резонансный спектр должен 

состоять из трех ветвей. В дальнейшем такой спектр связанных электронно-ядерных 

колебаний был экспериментально изучен на примере легкоплоскостного антиферро

магнетика СsМпВrз в работах [2, 3]. В спектре ЯМР действительно наблюдались три 
ветви с различными зависимостями от магнитного поля, а у одной из акустических 

ветвей спектра АФМР возникала зависящая от температуры щель, обусловленная дина

мическим взаимодействием со спинами ядер. Таким образом, полученные результаты 

оказалИСI> в принципиальном согласии с упомянутым теоретическим предсказанием и 
расчетами [3], выполненными на основе феноменологического подхода [4]. 

Однако более подробный анализ экспериментальных данных выявляет существен

ные расхождения с теорией, для которых имеется несколько возможных причин. Пре

жде всего, обменная структура СsМпВrз подвержена сильному влиянию квантовых 

флуктуаци~ и значительно искажается в магнитном поле, приложенном в легкой плос

кости кристалла. Эти обстоятелl>eТБa снижают точность подхода, примененного для 

описания спектра колебаний. И наконец, анализ температурных зависимостей спектра 
магнитного резонанса, по-видимому, осложняется особенностями поведения данного 

антиферромагнетика выше Т -3 К, природа которых пока остается неясной {5]. 
Свойства исследованного в настоящей работе легкоосного антиферромагнетика· 

СsМпlз позволяют исключить большинство из перечисленных выше трудностей. Кро
ме того, аналогичный спектр АФМР и его зависимость от температуры были подробно 
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изучены в никелевых соединениях (например, в RЬNiСlз [6]), где сверхтонкое взаимо
действие с ядерной подсистемой практически отсугствует. Эго обле~ает задачу раз

деления антиферромагнитного и парамагнитного вкладов в температурную эволюцию 

спектра связанных колебаний. 

2. ЭКСПЕРИМЕНТАЛЬНЫЕ РЕЗУЛЬТАТЫ 

в работе исследована низкочастотная часть резонансного спектра антиферромаг

нетика СsМпIз в магнитном поле, перпендикулярном оси шестого порядка кристал
ла, при различных температурах. Эксперименты проводились на спектрометре прямого 

усиления в интервале частот от 3.3 до 18 ГГц. В нижней части диапазона в качестве 
поглощающей ячейки использовались квазитороидальные резонаторы с добротностью 

Q = 500-800, а на частотах от 9 ГГц и выше - высокод06ротные прямоyroльные резона

торы (Q > 1500). Внешнее магнитное поле с плавной разверткой до 10 кЭ создавалось 
сверхпроводящим соленоидом. Экспериментальная ячейка находилась внутри дьюара 

с гелием, температура которого (от 4.2 до 1.3 К) измерялась по давлению насыщенных 
паров с точностью не менее 0.02 К. Исследуемый кристалл приклеивался на бинарную 
плоскость, что позволяло ориентировать ось шестого порядка С6 перпендикулярно по

лю с точностью до ±0.50 • 

На всех частотах наблюдалась одна линия поглощения шириной 0.5-1 кЭ. При по
нижении температуры она смещалась в сторону меньших полей (см. рис. 1), причем с 
уменьшением частоты величина относительного смещения сильно возрастала. На час

тотах 5.7, 4.3 и 3.3 ГГц существовала область температур (ниже 1.7 К, 2.5 К и 3.9 К 
соответственно), в которых резонансная линия смещалась до нулевого поля и затем 

пропадала. эти данные свидетельствует о наличии в спектре резонанса щели, которая 

возрастает с температурой. Перечисленные особенности иллюстрируются следующим 

рисунком, на котором представлены зависимости резонансного поля от температуры на 

различных частотах (рис. 2). Здесь хорошо видно, что на низких частотах изменение 

резонансного поля при уменьшении температуры становится более резким, что соответ

ствует постепенному приближению щели к данной частоте. По результатам измерений 
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Рис. 1. Изменение линий резонансного поглощения с температурой на частотах 5.7 ГГц (а) 
и 7.2 ГГц (6) 
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Рис. 2. Зависимость резонансного поля исследуемой ветви от температуры на различных час

тотах 

Рис. 3. Полевая зависимость ветви 1/2 при двух температурах; сплошные линии - подгон

ка по формуле (7), штриховые - спектр АФМР без сверхтонкого взаимодействия 

бьm построен ряд зависимостей нижней «ветви АФМР,. от поля при нескольких тем

пературах, две из этих зависимостей (в начале и в конце интервала) приведены на рис. 

3. Теоретическое описание полученных данных и обсуждение его соответствия экспе
рименту рассмотрены в следующем разделе. 

3. ОБСУЖДЕНИЕ И ОСНОВНЫЕ ВЫВОДЫ 

Резонансные свойства электронной спиновой системы проще всего рассматривать 

в рамках феноменологического подхода [4], который ЯWIЯется наиболее удобным спо
собом описания длинноволновой динамики антиферромагнетиков со сложной обмен

ной структурой и слабыми релятивистскими взаимодействиями. Обменная симметрия 

треугольного антиферромагнетика задается преобразованием двух единичных ортого

нальных векторов по одному неприводимому представлению: 

S(r) = (8) [)\ cos(kr) +)2 sin(kr)], (1) 

в котором k = (1/3,1/3,1) в единицах обратной кристаллической решетки. Тензор вос
приимчивости такого антиферромагнетика имеет два главных значения X.L и XII по от
ношению к вектору n = [1\)2], перпендикулярному плоскости спинов. Макроскопиче
ская динамика системы определяется функцией Лагранжа, плотность которой выража

ется в виде 

(2) 

где'Г/ = (XII - X.L)/X.L, n - угловая скорость вращения в спиновом пространстве, Иа -

энергия анизотропии, вид которой подробно обсуждается в работе [7]. Параметризация 
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вращения Спинозой системы для получения линеаризованных уравнений движения за

дается разложением любого спинового вектора (1 и угловой частоты {} до членов второго 
порядка по малому углу поворота (}: 

1 
(1 = (10 + [(}(1о! + 2' (8[8(10)] , 

. 1 . 
0= 8 + 2'[(8), (3) 

где равновесные значения векторов (10 определяются из условия максимума функции 
Лагранжа при а == о. В частности, в рассматриваемом случае, когда поле Н перпенди
кулярно С6 , вектор 110 направлен вдоль поля. 

Парамагнитная ядерная система рассматривается в ВИде свободных магнитных 
моментов при конечной температуре, находящихея в различных эффективных полях 

не!! (rд = AS(ri) + н (А - константа сверхтонкого взаимодействия). 
Учитывая, что характерные времена релаксации спинов в ядрах Мп2+ много боль

ше периода СВЧ-колебаний (I.I.JT :» 1), мы можем пренебречь термодинамической свя
зью намагниченности парамагнетика в полях H~!! с остальной системой и описывать 
ее в ВИде сохраняющихся спонтанных магнитных моментов. Такое описание аналогич

но модели ферромагнитных подрешеток, поэтому соответствующую функцию Лагранжа 

можно представить в ВИде суммы для N=6 независимых ферромагнетиков (см. [4): 

N 

L.n = ~ L ~ (м; (Oi +'УnН:!!(8»)). 
i-I 'Уn 

(4) 

Магнитные моменты и угловые частоты движения каждой из подрешеток вблизи 

равновесия параметризуются через малые углы поворота I{)i аналогично (3), причем их 
полная намагниченность определяется И3 равновесных условий МО; = xnH~!!. Оче
ВИдно, что такой подход отличается от предложенного в работе [3}, поскольку не пред
полагает выполнения условия термодинамического равновесия ядерной подсистемы в 

процессе ее движения. 

Полный лагранжиан системы электронных и ядерных спинов представляется в ВИде 

(5) 

Варьируя его по компонентам 8, iJ и l.Pi' tPi' получаем систему из 21 уравнения для 
связанных спиновых колебаний. Исключая из нее компоненты углов ядерных спинов, 

получаем следующее характеристическое уравнение для частот: 

=0, 

(6) 

где V N = 'Уn'; A2(S}2 + Н2-несмещеннаяядернаячастота, d = 'YA(S)VXn/X1. -вели
чина динамической щели смешанного спектра, ve, - ветвь исходного спектра АФМР, 

не зависящая от поля. Полагая v2 :» V~ и пренебрегая в малых полях недиагональны
ми элементами характеристического уравнения (6), получим простые выражения для 
«антиферромагнитных. мод: 

1896 



ЖЭТФ, 1997, 112, выn. 5(11) ИсследоqQнuе сверхтон"ою qзоu.мfJдеЙстqия . .. 

(7) 

где Ve , == lJ11(H2 + н1), Ve, :;: lJriH - приближенные выражения для исходны" ан
тиферромагнитных ветвей. Как ВИДНО из рис. 3, формула (7) для V2 хорошо описывает 
экспериментальные данные при низкой температуре. Две другие ветви не были ис

следованы, поскольку ветвь Vз при Н 1.. С6 не50ЗМОЖНО наблюдать и:з-за ОТСуТствия 
ди:сперсии по полю, а ветвь Vj лежи:т в области частот выше 100 ГГц и практически 
нечувствительна к сверхтонкому взаи:модеЙстви:ю. 

По величине 6 можно определить среднее значени:е электронных спинов (В), умень
шенное по сравнени:ю с класси:ческим S :;; 5/2 За счет флуктуаци:й основного состояния 
квазиодномерного антиферромагнетика. Величину константы сверхтонкого взаи:модей

ствия А; 215 ± 5 кЭ можно взять из работы по исследовани:ю спектра ЭПР твердого 
раствора СsМпIз в СsМglз {8]. а антиферромагнитная восприимчивость X.l при Т « TN 
измерена в работе [9] и составляет 7.5·10-3 ЭМЕ/моль. Спи:н ядра Мп2+ [=5/2, а его 
магнитный момент /.L "" lnhI = З.47/.Ln (/.Ln - ядерный магнетон). Подставляя все 
»меющиеся вел»ч»ны в формулу для 62, получаем 

(X.l/NA - aHTI-Jферромагн»тная воспр»»мчивость на ОДИн спин). Значение 6 при: 
Т « TN можно довольно точно определить из имеющи:хся эксneриментальных дан
Hыx. Например, пр» Т = 1.7 К измеренный резонансный спектр хррошо описывается 
ВТОРРЙ фррмулой (7) с параметрами 11 = 0.88» д = 7.6 ± 0.3 ггц (см. рис. 3). Вычи:с
ленная отсюда величина (S}==1.8±O.1 практически совrщдает с нейrpсщрграфическ"ми 
данными (S)=1.85±O.05 [9]. Таким образом, несмотря на СJilЛьные квантовые флук
туац»» анти:ферромагн"тной системы СsМп1з. расчет спектра связанных колебани:й в 

гидродинамическом при:ближени" демонстрирует прекрасНое согласи:е с эксперимен

том. Это можно ощ,ясни:ть тем, что вклад нулевых колебаний в спектр резонанса на 

низких частотах V« V"ж определяетсяглавны.м образом их влиянием на ОСНОВНое со

стояние анти:ферромагнетика, т. е. сводится к такой же как в статическом случае пере

норми:ровке "аР!1метра порядка и стат .. ческоЙ восприимчивQCТИ:. Поскольку В рамках 
даНJЮГО ПОдХода он» яВШJются феноменологи:чески:ми Jroнстантами. их можно не вы

числять исходя из классических модельных представл~н»й, а заменять на COOТ~CТJly

ющие экспериментальные величины, что и показано J3ыше. 

Точно так же удается Qпи:сать нЮКНI9Ю .ветрь мarHWfl;JOfO резонанса 80 ~Й и:ссле

ДОl3aнной обдасти теМЛератур Т :s TN /2. для :Jтoro следует Y'fflТPJBa'J'J> ~мпературные 
зависимоети: пе только мерной ,lЮCПРИНМЧИВQC1'и Х,., НО и SХОДJJ,I.IlЮC во вторую фор

мулу (7) стаmческих парамеТРОВ:Jлектронной. ~ИС1еМbl ХII' Х). и: (В). CQ.МOOOI'JJ3COI:\aH
НОСТЬ данного подхода легко npoвepwrь, СРUnИi значения параметро.В, ОlfPCд.елеНJiwе 

ПО результатам додгонки: спектра прн ра:ши:чнbIX reMm:paтypaJ(. (см. p~. 3), и соотвеТ
СТJJующие данные магнlПостатнч:еских и IJeЙ'fPOННЫХ ~кспq>иментОВ {9). на РНС. 4 npи
,8едены: результаты ТЦQrо ср.аJ,l;неНJ:fЯ JfЛЯ п.арз.метра 11. На PilC, S ПQказана ;J~MOCТb 
щели: ветви V2 от r~мпературЬJ, причем все "J(Oдящие .6 неехарактериcm:ки анти:фepw
магнtrика перенормированw таким образом, чтобы ИСIQIЮЧИТЬ ихreмператУРНWЙ ВJQШД 

в.6.. Полученная ФУНКЦИЯ, П()C1JЮeнная: кщ{ v20/T), ОУр3Ж'lWт ;Ja~Qff Кюрн МJI. пар.а
магиитной воспри:имчивости sщер, IlОДТверждая ВQЗ.МОЖНОСТЬ описания даНЩ>Й ветв .. в 
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Рис. 4 Рис. 5 

Рис. 4. 3ависимocrь па~етра "l от температуры; СlШошная ЛИНИJI- вычилениеe (X,,-X.L)/ X.L 
по результатам мarнитocтaтических измерений (9) 

Рис. 5. 3ависимocrь щели /J2(0) от температуры как функция ,}(1/Т) 

использованном приближении среднего поля во всем интервале температур. Из рис. 5 
также следует, что вклад маmитоупрyroго взаимодействия в динамическую щель спек
тра не выходит за пределы экспериментальной поrpeшности. 
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