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ÌOÄÓËÈ�ÎÂÀÍÍÀß ÌÀ�ÍÈÒÍÀß ÑÒ�ÓÊÒÓ�À ÂÊÂÀÇÈÎÄÍÎÌÅ�ÍÎÌ ÊËÈÍÎÏÈ�ÎÊÑÅÍÅ NaFeGe2O6T. Â. Äðîêèíà a;b*, �. À. Ïåòðàêîâñêèé a;b, Ë. Êåëëåð **, É. Øå�åð ***,À. Ä. Áàëàåâ a, À. Â. Êàðòàøåâ a, Ä. À. Èâàíîâ aaÈíñòèòóò �èçèêè èì. Ë. Â. Êèðåíñêîãî Ñèáèðñêîãî îòäåëåíèÿ �îññèéñêîé àêàäåìèè íàóê660036, Êðàñíîÿðñê, �îññèÿbÑèáèðñêèé Ôåäåðàëüíûé óíèâåðñèòåò660074, Êðàñíîÿðñê, �îññèÿLaboratory for Neutron Sattering, ETH Z�urih and Paul Sherrer InstitutCH-5232, Villigen PSI, SwitzerlandÏîñòóïèëà â ðåäàêöèþ 2 èþíÿ 2010 ã.Èçëîæåíû ðåçóëüòàòû ýêñïåðèìåíòàëüíîãî èçó÷åíèÿ ìàãíèòíîé ñòðóêòóðû ìîíîêëèííîãî ñîåäèíåíèÿNaFeGe2O6, ïîëó÷åííûå ìåòîäîì óïðóãîãî ðàññåÿíèÿ íåéòðîíîâ. Ïðè òåìïåðàòóðå 1:6 Ê îáíàðóæåíàíåñîèçìåðèìàÿ ìàãíèòíàÿ ñòðóêòóðà, ïðåäñòàâëÿþùàÿ ñîáîé àíòè�åððîìàãíèòíóþ ñïèðàëü, ñ�îðìè-ðîâàííóþ èç ïàð ñïèíîâ èîíîâ Fe3+ ñ ãåëèêîèäàëüíîé ìîäóëÿöèåé â ïëîñêîñòè a êðèñòàëëè÷åñêîéðåøåòêè. Îïðåäåëåí âîëíîâîé âåêòîð ìàãíèòíîé ñòðóêòóðû, èññëåäîâàíî åãî ïîâåäåíèå ïðè èçìåíåíèèòåìïåðàòóðû. Èçó÷åíèå òåìïåðàòóðíûõ çàâèñèìîñòåé òåïëîåìêîñòè è âîñïðèèì÷èâîñòè, à òàêæå èçîòåðìïîëåâîé çàâèñèìîñòè íàìàãíè÷åííîñòè ïîçâîëèëî îáíàðóæèòü ñóùåñòâîâàíèå íàðÿäó ñ ìàãíèòíûì �àçî-âûì ïåðåõîäîì ïîðÿäîê�áåñïîðÿäîê â òî÷êå TN = 13 K äîïîëíèòåëüíîãî ìàãíèòíîãî �àçîâîãî ïåðåõîäàâ òî÷êå T = 11:5 Ê, êîòîðûé ïðåäïîëîæèòåëüíî ÿâëÿåòñÿ îðèåíòàöèîííûì.1. ÂÂÅÄÅÍÈÅÏèðîêñåíû, õàðàêòåðèçóþùèåñÿ îáùåé �îðìó�ëîé ABX2O6 (A � êàòèîí îäíîâàëåíòíîãî èëè äâóõ�âàëåíòíîãî ìåòàëëà Na, Li, Ca; B � êàòèîíû Mg, Cr,Cu, Ni, Co, Fe, Mn, Al, Ga, Ti, S, In, V,: : : è X �êàòèîíû Ge, Si), îáðàçóþò øèðîêèé êëàññ ñîåäèíå�íèé. Èõ èññëåäîâàíèå ïðåäñòàâëÿåò èíòåðåñ, ïðåæ�äå âñåãî, ñ òî÷êè çðåíèÿ âîçìîæíîñòåé, âî-ïåðâûõ,�îðìèðîâàíèÿ ðàçíîîáðàçíûõ ìàãíèòíûõ ñòðóêòóðè, âî-âòîðûõ, îáíàðóæåíèÿ è èçó÷åíèÿ ïðèðîäû ÿâ�ëåíèÿ âçàèìîäåéñòâèÿ ìàãíèòíîé è ýëåêòðè÷åñêîéïîäñèñòåì (ìóëüòè�åððîèêè � ïåðñïåêòèâíûå ìà�òåðèàëû ñïèíòðîíèêè) [1�8℄. Ýòè âîçìîæíîñòè îñó�ùåñòâèìû âñëåäñòâèå òîãî, ÷òî â ñîåäèíåíèÿõ ñîñòðóêòóðîé ïèðîêñåíà óñòàíîâëåíî íàëè÷èå êîíêó�ðèðóþùèõ îáìåííûõ âçàèìîäåéñòâèé [1℄. Â ýòîìàñïåêòå îñîáûé èíòåðåñ ïðåäñòàâëÿåò îáíàðóæåíèåè èññëåäîâàíèå ìîäóëèðîâàííûõ ìàãíèòíûõ ñòðóê�*E-mail: tvd�iph.krasn.ru**L. Keller***J. Shefer

òóð [9; 10℄, â ÷àñòíîñòè, èç-çà ïðåäïîëàãàåìîé ñâÿçèèõ ïðèðîäû ñ ìåõàíèçìîì âçàèìîäåéñòâèÿ ìàãíèò�íîé è ýëåêòðè÷åñêîé ïîäñèñòåì [3; 11℄.Íèçêàÿ ìàãíèòíàÿ ðàçìåðíîñòü, ïðîÿâëÿþùàÿ�ñÿ â ïèðîêñåíàõ, âûçûâàåò òàêæå èíòåðåñ èññëåäî�âàòåëåé èç-çà âîçìîæíîñòè îáíàðóæåíèÿ â íèõ òà�êèõ êâàíòîâûõ ý��åêòîâ êàê ñèíãëåòèçàöèÿ îñíîâ�íîãî ìàãíèòíîãî ñîñòîÿíèÿ, �îðìèðîâàíèå ýíåðãåòè�÷åñêîé ùåëè â ñïåêòðå ýëåìåíòàðíûõ âîçáóæäåíèé,êâàíòîâîå ñîêðàùåíèå ñïèíà [12; 13℄.Ñêàçàííîå âûøå îïðåäåëÿåò àêòóàëüíîñòü äå�òàëüíîãî èññëåäîâàíèÿ ñâîéñòâ è ìàãíèòíîé ñòðóê�òóðû ïèðîêñåíîâ ðàçëè÷íîãî ñîñòàâà.Îäíèì èç ïðåäñòàâèòåëåé ïèðîêñåíîâ ÿâëÿåò�ñÿ ñîåäèíåíèå NaFeGe2O6. �åíòãåíîñòðóêòóðíîå èñ�ñëåäîâàíèå NaFeGe2O6 ïîêàçàëî, ÷òî åãî êðèñòàë�ëè÷åñêàÿ ñòðóêòóðà èçîòèïíà ñòðóêòóðå äèîïñèäàÑàMgSi2O6 ñ çàìåíîé Ñà, Mg è Si íà Na, Fe èGe [14℄. Êðèñòàëëè÷åñêàÿ ñèììåòðèÿ îïèñûâàåòñÿìîíîêëèííîé ïðîñòðàíñòâåííîé ãðóïïîé C 2= [14℄.Â ýëåìåíòàðíîé ÿ÷åéêå ñîäåðæàòñÿ ÷åòûðå �îðìóëü�140
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�èñ. 1. Êðèñòàëëè÷åñêàÿ ñòðóêòóðà NaFeGe2O6 âïàðàìàãíèòíîé îáëàñòèÒàáëèöà 1. Êîîðäèíàòû áàçèñíûõ àòîìîâ ñîåäè-íåíèÿ NaFeGe2O6 ïðè T = 300 Ê, [14℄Àòîì x y zGe 0.2121 0.4065 0.2689Fe 0 0.098 0.250Na 0 0.696 0.250OI 0.391 0.418 0.363OII 0.145 0.228 0.197OIII 0.141 0.492 0.513íûå åäèíèöû (ðèñ. 1). �åíòãåíîãðà�è÷åñêîå îïðåäå�ëåíèå ïàðàìåòðîâ ìîíîêëèííîé ÿ÷åéêè NaFeGe2O6ïðè êîìíàòíîé òåìïåðàòóðå äàåò a = 10:0100�A,b = 8:9400�A,  = 5:5200�A, � = 108:0000Æ [14℄. Êî�îðäèíàòû èîíîâ Na, Fe, Ge è O ïðèâåäåíû â òàáë. 1.Êàê ïîêàçàëè íàøè èññëåäîâàíèÿ ÿäåðíîãî -ðå-çîíàíñà, ïðîâåäåííûå ïðè êîìíàòíîé òåìïåðàòó�ðå ñ èñòî÷íèêîì Co57(Cr) íà ïîðîøêàõ òîëùèíîé5�10 ìã/ñì2 ïî åñòåñòâåííîìó ñîäåðæàíèþ æåëå�çà, èîíû æåëåçà Fe3+ â NaFeGe2O6 íàõîäÿòñÿ ââûñîêîñïèíîâîì ñîñòîÿíèè (S = 5=2) è îêòàýäðè�

÷åñêîì êèñëîðîäíîì îêðóæåíèè (èçîìåðíûé ñäâèã0.40 ìì/), ïîëèýäðû âîêðóã àòîìîâ Fe èñêàæåíû(êâàäðóïîëüíîå ðàñùåïëåíèå Q = 0:34 ìì/ñ) [15℄.Â êðèñòàëëè÷åñêîé ñòðóêòóðå íàòðèåâîãî ïèðîê�ñåíà íà îñíîâå æåëåçà îêòàýäðû ïîñðåäñòâîì îáùèõðåáåð ñâÿçàíû â íåïðåðûâíûå çèãçàãîîáðàçíûå ëåí�òû, òÿíóùèåñÿ âäîëü êðèñòàëëè÷åñêîé îñè . Òåò�ðàýäðû GeO4 ñâÿçàíû ìåæäó ñîáîé âåðøèíàìè èîáðàçóþò òàêæå öåïî÷êè, âûòÿíóòûå âäîëü îñè .Äâà âèäà öåïî÷åê ÷åðåäóþòñÿ âäîëü êðèñòàëëè÷å�ñêîé îñè b.Ìàãíèòíûå èçìåðåíèÿ ñîåäèíåíèÿ NaFeGe2O6,âûïîëíåííûå ïðè ïîìîùè ÑÊÂÈÄ-ìàãíèòîìåòðà âìàãíèòíîì ïîëå 100 Ý, ïîêàçàëè, ÷òî ïðè âûñîêèõòåìïåðàòóðàõ (T > 15 K) â NaFeGe2O6 ðåàëèçóåòñÿïàðàìàãíèòíîå ñîñòîÿíèå, õàðàêòåðèçóåìîå àñèìïòî�òè÷åñêîé òåìïåðàòóðîé Íååëÿ � = �135 Ê; îáðàòíàÿâîñïðèèì÷èâîñòü ïðè òåìïåðàòóðàõ âûøå T = 100Kîïèñûâàåòñÿ çàêîíîì Êþðè �Âåéññà [15℄. Ïðè òåìïå�ðàòóðå íèæå 15 Ê îáðàçåö ïåðåõîäèò èç ïàðàìàãíèò�íîãî ñîñòîÿíèÿ â ñîñòîÿíèå ñ äàëüíèì ìàãíèòíûìïîðÿäêîì, �îðìèðóþùèìñÿ ïðåèìóùåñòâåííî àíòè��åððîìàãíèòíûì âçàèìîäåéñòâèåì.Àíàëèç ñòðóêòóðíûõ îñîáåííîñòåé ïîêàçàë, ÷òî âïèðîêñåíå NaFeGe2O6 âîçìîæíû äâà âèäà îáìåííûõâçàèìîäåéñòâèé áëèæàéøèõ ñîñåäåé. Ñ îäíîé ñòî�ðîíû, âçàèìîäåéñòâèÿ, îñóùåñòâëÿåìûå ÷åðåç ñâÿ�çè Fe�O�Fe, à, ñ äðóãîé ñòîðîíû, ìåæöåïî÷å÷íûåîáìåííûå âçàèìîäåéñòâèÿ Fe�O�Ge�O�Fe, ïðèíàä�ëåæàùèå êàê îäíîìó ñëîþ ab, òàê è ìåæñëîéíûå.Îñîáåííîñòè òîïîëîãèè îáìåííûõ âçàèìîäåéñòâèéâ NaFeGe2O6, èõ êîíêóðåíöèÿ ìîãóò ïðèâåñòè êíåòðèâèàëüíîé ìàãíèòíîé ñòðóêòóðå äàííîãî ñîåäè�íåíèÿ.Â ýòîé ñâÿçè â íàñòîÿùåé ðàáîòå àâòîðû ïîñòà�âèëè ïåðåä ñîáîé çàäà÷ó èçó÷èòü ìàãíèòíóþ ñòðóê�òóðó ïèðîêñåíà NaFeGe2O6.2. Ï�È�ÎÒÎÂËÅÍÈÅ ÎÁ�ÀÇÖÀ ÈÒÅÕÍÈÊÀ ÝÊÑÏÅ�ÈÌÅÍÒÀÏîëèêðèñòàëëè÷åñêèé NaFeGe2O6 ñèíòåçèðîâàíìåòîäîì òâåðäîòåëüíîé ðåàêöèè ñ îòæèãàìè ïðèòåìïåðàòóðàõ 800Æ�900 ÆÑ íà âîçäóõå â ÷åòûðå ýòà�ïà, êàæäûé äëèòåëüíîñòüþ ïî 24 ÷. Èñïîëüçîâà�ëèñü ðåàãåíòû 16% Na2CO3, 23% Fe2O3, 61% GeO2.Ïàðàìåòðû ðåøåòêè, îïðåäåëåííûå ìåòîäîì ðåíòãå�íîñòðóêòóðíîãî àíàëèçà, ñîñòàâëÿþò a = 10:008�A,b = 8:948�A,  = 5:523�A, � = 107:59Æ, ÷òî íàõîäèò�ñÿ â ñîãëàñèè ñ äàííûìè [14℄. Íà ðåíòãåíîãðàììåïðèñóòñòâîâàëè ñëåäû íåìàãíèòíîé ïðèìåñíîé �à�çû Na4Ge9O20.141



T. Â. Äðîêèíà, �. À. Ïåòðàêîâñêèé, Ë. Êåëëåð è äð. ÆÝÒÔ, òîì 139, âûï. 1, 2011Äëÿ âûïîëíåíèÿ ðàáîòû â êà÷åñòâå îñíîâíîãî ìå�òîäà èññëåäîâàíèÿ âûáðàí ìåòîä óïðóãîãî ðàññåÿ�íèÿ íåéòðîíîâ. Ýêñïåðèìåíòû ïî ðàññåÿíèþ íåéòðî�íîâ ñ äëèíîé âîëíû � = 2:4576�A áûëè âûïîëíåíûâ îáëàñòè òåìïåðàòóð 1.6�100 K íà äè�ðàêòîìåòðåDMC (SINQ, Øâåéöàðèÿ) [16; 17℄. Îáðàçåö â öèëèí�äðè÷åñêîì âàíàäèåâîì êîíòåéíåðå ïîìåùàëñÿ â ãå�ëèåâûé êðèîñòàò. Äàííûå îáðàáàòûâàëèñü ñ èñïîëü�çîâàíèåì ïàêåòà ïðîãðàìì FULLPROF [18℄. Äëÿîïðåäåëåíèÿ ìàãíèòíîé ñòðóêòóðû íåîáõîäèìîå âû�äåëåíèå ìàãíèòíîé ñîñòàâëÿþùåé èç ÿäåðíîé îñóùå�ñòâëÿëîñü âû÷èòàíèåì èç êàðòèíû íåéòðîííîé äè��ðàêöèè ïðè T = 1:6 K êàðòèíû ïðè òåìïåðàòóðå30 K, ïðè êîòîðîé â îáðàçöå ðåàëèçóåòñÿ ïàðàìàã�íèòíîå ñîñòîÿíèå.Ìàãíèòíûå èçìåðåíèÿ îñóùåñòâëåíû íà àâòîìà�òèçèðîâàííîì âèáðàöèîííîì ìàãíèòîìåòðå ñî ñâåðõ�ïðîâîäÿùèì ñîëåíîèäîì â ïîëÿõ äî 8 Òë è òåìïåðà�òóðàõ 4.2�300 Ê (Èíñòèòóò �èçèêè èì. Ë. Â. Êèðåí�ñêîãî, Êðàñíîÿðñê).Êàëîðèìåòðè÷åñêèå èññëåäîâàíèÿ âûïîëíåíû íàóñòàíîâêå Quantum Design PPMS 6000 Öåíòðà êîë�ëåêòèâíîãî ïîëüçîâàíèÿ Êðàñíîÿðñêîãî íàó÷íîãîöåíòðà â èíòåðâàëå òåìïåðàòóð 2.0�300 Ê â ìàãíèò�íûõ ïîëÿõ äî 9 Òë.3. �ÅÇÓËÜÒÀÒÛ ÝÊÑÏÅ�ÈÌÅÍÒÀ È ÈÕÎÁÑÓÆÄÅÍÈÅÍåéòðîíîãðà�è÷åñêîå èññëåäîâàíèå ìàãíèòíîéñòðóêòóðû ïîëèêðèñòàëëà NaFeGe2O6 ïîêàçàëî, ÷òîíåéòðîíîãðàììà ïðè òåìïåðàòóðå íèæå 13 K, ñî�îòâåòñòâóþùåé ïåðåõîäó îáðàçöà â àíòè�åððîìàã�íèòíîå ñîñòîÿíèå, ñîäåðæèò áîëüøîå ÷èñëî ìàãíèò�íûõ ïèêîâ, îáóñëîâëåííûõ äàëüíèì ìàãíèòíûì ïî�ðÿäêîì. Íà ðèñ. 2 ïðèâåäåíà òåìïåðàòóðíàÿ çàâè�ñèìîñòü âûñîòû íàèáîëåå èíòåíñèâíîãî ìàãíèòíîãîïèêà (0; 1; 0)�k íà íåéòðîíîãðàììå NaFeGe2O6, ïî�êàçûâàþùàÿ óñòàíîâëåíèå äàëüíåãî ìàãíèòíîãî ïî�ðÿäêà ïðè òåìïåðàòóðå T = 13 Ê. Ýòîò ðåçóëüòàò íà�õîäèòñÿ â ñîîòâåòñòâèè ñ ìàãíèòíûìè èçìåðåíèÿìè,ïðîâåäåííûìè íà ÑÊÂÈÄ-ìàãíèòîìåòðå [15℄. Èíòå�ãðàëüíàÿ èíòåíñèâíîñòü ìàãíèòíîé ñîñòàâëÿþùåéðàññåÿíèÿ íåéòðîíîâ ñ ðîñòîì òåìïåðàòóðû óìåíü�øàåòñÿ. Ïðè íàèìåíüøåé òåìïåðàòóðå T = 1:6 Kíàñûùåíèå íå äîñòèãàåòñÿ.Àíàëèç ðàñïîëîæåíèÿ ìàãíèòíûõ ðå�ëåêñîâ ïîç�âîëÿåò çàêëþ÷èòü, ÷òî â èññëåäóåìîì âåùåñòâåNaFeGe2O6 ñóùåñòâóåò íåñîèçìåðèìàÿ ìàãíèòíàÿñòðóêòóðà. Ïðè òåìïåðàòóðå T = 1:6 Ê âîëíîâîéâåêòîð ñòðóêòóðû k = (0:3357(4); 0; 0:0814(3)).Ñ öåëüþ îïðåäåëåíèÿ îðèåíòàöèè ìàãíèòíûõ ìî�ìåíòîâ àòîìîâ îòíîñèòåëüíî äðóã äðóãà â ìàãíèòíîé
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�èñ. 2. Òåìïåðàòóðíàÿ çàâèñèìîñòü îòíîñèòåëüíîéèíòåãðàëüíîé èíòåíñèâíîñòè áðýããîâñêîãî ìàãíèò-íîãî ïèêà (0; 1; 0) � k íà íåéòðîíîãðàììå ñîåäèíå-íèÿ NaFeGe2O6. Òåìïåðàòóðà Íååëÿ TN � 13 K.I0 � èíòåíñèâíîñòü ïðè T = 1:6 Êñòðóêòóðå è ïî îòíîøåíèþ ê êðèñòàëëîãðà�è÷åñêèìîñÿì ïðîâåäåíà îáðàáîòêà ýêñïåðèìåíòàëüíûõ äàí�íûõ ïðè T = 1:6 Ê ñîãëàñíî ðàáîòå [18℄. �åçóëüòà�òû ìîäåëèðîâàíèÿ ïîêàçàëè, ÷òî äëÿ èññëåäóåìîãîîáðàçöà âîçìîæíî ñóùåñòâîâàíèå äâóõ ìîäåëåé, ñïî�ñîáíûõ îïèñàòü êàê ïîëîæåíèå, òàê è èíòåíñèâíîñòèáðýããîâñêèõ ìàãíèòíûõ ïèêîâ íà çàâèñèìîñòè èíòåí�ñèâíîñòè ðàññåÿíèÿ íåéòðîíîâ îò óãëà � ìàãíèòíîãîðàññåÿíèÿ. Îáå ìîäåëè ïðåäïîëàãàþò, ÷òî â íåñîèç�ìåðèìîé ñòðóêòóðå NaFeGe2O6 ìàãíèòíûå ìîìåíòûèîíîâ æåëåçà îáðàçóþò àíòè�åððîìàãíèòíî ñâÿçàí�íûå ïàðû ñ ìîäóëÿöèåé âäîëü âåêòîðà ðàñïðîñòðà�íåíèÿ k. Îäíà ìîäåëü îïèñûâàåò ñèíóñîèäàëüíóþìîäóëÿöèþ ìàãíèòíûõ ìîìåíòîâ, à äðóãàÿ � ãåëèêî�èäàëüíóþ ìîäóëÿöèþ. Â òàáë. 2 ïîêàçàíû ðåçóëüòà�òû îáðàáîòêè äàííûõ íåéòðîíîãðà�è÷åñêîãî èññëå�äîâàíèÿ ìàãíèòíîé ñòðóêòóðû â NaFeGe2O6, ñîîò�âåòñòâóþùèå ñèíóñîèäàëüíîé è ãåëèêîèäàëüíîé ìî�äóëÿöèÿì ñïèíîâ. Ìîäåëü, ñîîòâåòñòâóþùàÿ ãåëèêî�èäàëüíîé ìîäóëÿöèè ñïèíîâ, äàåò ëó÷øåå ñîãëàñèåñ ýêñïåðèìåíòàëüíûìè äàííûìè.�åçóëüòàòû îáðàáîòêè íåéòðîíîãðàììû ïðèT = 1:6 Ê ñ ó÷åòîì âû÷åòà äàííûõ ïðè T = 30 Êäëÿ ãåëèêîèäàëüíîé ìîäóëÿöèè ìàãíèòíûõ ìîìåí�òîâ ïðåäñòàâëåíû íà ðèñ. 3. Íà íåì ñîäåðæàòñÿðå�ëåêñû, îáóñëîâëåííûå òîëüêî ìàãíèòíûì óïî�ðÿäî÷åíèåì îáðàçöà. Íà ðèñ. 3 âèäíî, ÷òî ìîäåëüìàãíèòíîé ñòðóêòóðû ñ ãåëèêîèäàëüíîé ìîäóëÿ�öèåé õîðîøî ñîâïàäàåò ñ ýêñïåðèìåíòàëüíûìèäàííûìè, ñîäåðæàùèìè áîëüøîå ÷èñëî ìàãíèòíûõïèêîâ, äëÿ âñåãî äèàïàçîíà óãëîâ ìàãíèòíîãî142



ÆÝÒÔ, òîì 139, âûï. 1, 2011 Ìîäóëèðîâàííàÿ ìàãíèòíàÿ ñòðóêòóðà : : :Òàáëèöà 2. Íåéòðîíîãðà�è÷åñêèå äàííûå äëÿ ìàãíèòíîé ñòðóêòóðû â NaFeGe2O6 ïðè T = 1:6 ÊÌàãíèòíàÿñòðóêòóðàêðèñòàëëà Íåñîèçìåðèìàÿñòðóêòóðàñ ãåëèêîèäàëüíîéìîäóëÿöèåéàíòè�åððîìàãíèò-íî-ñâÿçàííûõ ïàð
Íåñîèçìåðèìàÿñòðóêòóðàñ ñèíóñîèäàëüíîéìîäóëÿöèåéàíòè�åððîìàãíèòíî-ñâÿçàííûõ ïàðÂåêòîððàñïðîñòðàíåíèÿìàãíèòíîéñòðóêòóðû k = (0:3357(4); 0; 0:0814(3)) k = (0:3357(4); 0; 0:0814(3))Ìàãíèòíûéìîìåíò èîíà Fe3+ M = 2:55(1)�B M = 2:53(2)�BÎðèåíòàöèÿìàãíèòíûõìîìåíòîâ â ïëîñêîñòè a(ìàëàÿ êîìïîíåíòàâäîëü îñè b) â ïëîñêîñòè a(êîìïîíåíòà âäîëüîñè b îòñóòñòâóåò)Äîñòîâåðíîñòü�àêòîðîâîáðàáîòêèðåçóëüòàòîâ Rp = 4:5, �2 = 4:43 Rp = 6:5, �2 = 13:2
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◦�èñ. 3. Íåéòðîíîãðàììà ìàãíèòíîãî ðàññåÿ-íèÿ íåéòðîíîâ îò ïîëèêðèñòàëëè÷åñêîãî îáðàçöàNaFeGe2O6 ïðè T = 1:6 Ê, ïîëó÷åííàÿ ñ ó÷åòîìâû÷åòà äàííûõ ïðè 30 Ê (�). Ëèíèè ñîîòâåòñòâóþòìîäåëüíîìó âû÷èñëåíèþ èíòåíñèâíîñòè ðå�ëåêñîâäëÿ ãåëèêîèäàëüíîé ìîäóëÿöèè ìàãíèòíûõ ìîìåí-òîâ è îòêëîíåíèþ ýêñïåðèìåíòàëüíûõ äàííûõ îòðàñ÷åòíûõ (íèæíÿÿ êðèâàÿ)

ðàññåÿíèÿ. Ïîýòîìó ìîæíî ñäåëàòü âûâîä, ÷òî âNaFeGe2O6 ïðè T = 1:6 Ê ðåàëèçóåòñÿ íåñîèç�ìåðèìàÿ ìàãíèòíàÿ ñòðóêòóðà ñ ãåëèêîèäàëüíîéìîäóëÿöèåé ìàãíèòíûõ ìîìåíòîâ æåëåçà âäîëü âåê�òîðà ðàñïðîñòðàíåíèÿ k. Ïðè T = 1:6 K ìàãíèòíûéìîìåíò èîíà Fe3+ ñîñòàâëÿåò 2:55(1)�B.�àñïîëîæåíèå ìàãíèòíûõ ìîìåíòîâ â ýëåìåíòàð�íîé õèìè÷åñêîé ÿ÷åéêå îáðàçöà ïîêàçàíî íà ðèñ. 4à.Ìàãíèòíûå ìîìåíòû ìîäóëèðîâàííîé ñòðóêòóðûðàñïîëàãàþòñÿ, ãëàâíûì îáðàçîì, â ïëîñêîñòè a,è èìååòñÿ òîëüêî íåáîëüøàÿ ñîñòàâëÿþùàÿ âäîëüîñè b. Ìàãíèòíóþ ñòðóêòóðó ìîæíî ïðåäñòàâèòüêàê äëèííîâîëíîâóþ ìîäóëÿöèþ àíòè�åððîìàãíèò�íîé ñòðóêòóðû (ðèñ. 4á ).Ìèêðîñêîïè÷åñêèå ìåõàíèçìû, îòâåòñòâåííûå çàìîäóëÿöèþ ìàãíèòíûõ ñòðóêòóð, â îñíîâíîì èç�âåñòíû [9℄. Ïî-âèäèìîìó, ãåëèêîèäàëüíàÿ ìàãíèò�íàÿ ñòðóêòóðà â ìåòàãåðìàíàòå NaFeGe2O6 ðåàëè�çóåòñÿ â ðåçóëüòàòå ¾êîíêóðåíöèè¿ îáìåííûõ âçà�èìîäåéñòâèé ìåæäó ðàçëè÷íûìè àòîìíûìè ñîñåäÿ�ìè â öåïî÷êàõ ìàãíèòîàêòèâíûõ èîíîâ è ìåæäó íè�ìè. Èç-çà ¾êîíêóðåíöèè¿ îáìåííûõ âçàèìîäåéñòâèéìàãíèòíûå ìîìåíòû Fe3+ ÷åðåç ïëîñêîñòü ïîâîðà�÷èâàþòñÿ íà íåêîòîðûé óãîë � (â ñîñåäíèõ ïëîñêî�ñòÿõ ìîìåíòû àíòèïàðàëëåëüíû), îáðàçóÿ íåñîèçìå�143
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�èñ. 4. Ìàãíèòíàÿ ñòðóêòóðà â NaFeGe2O6(T = 1:6 Ê): à � ðàñïîëîæåíèå ìàãíèòíûõ ìîìåí-òîâ æåëåçà â êðèñòàëëè÷åñêîé ÿ÷åéêå (âèä âäîëüîñè  â ïëîñêîñòè ab); á � ðàñïîëîæåíèå ìàãíèò-íûõ ìîìåíòîâ æåëåçà â ðÿäå êðèñòàëëè÷åñêèõ ÿ÷ååê(ïëîñêîñòü a). Ìàãíèòíàÿ ñòðóêòóðà â NaFeGe2O6îáðàçîâàíà àíòè�åððîìàãíèòíî ñâÿçàííûìè ïàðà-ìè èîíîâ Fe3+
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�èñ. 5. Òåìïåðàòóðíàÿ çàâèñèìîñòü âîëíîâîãî âåê-òîðà ìàãíèòíîé ñòðóêòóðû äëÿ NaFeGe2O6. Âåðòè-êàëüíûå îòðåçêè ó òî÷åê ïîêàçûâàþò ïîãðåøíîñòüèçìåðåíèéðèìóþ ãåëèêîèäàëüíóþ ìàãíèòíóþ ñòðóêòóðó.Èññëåäîâàíî ïîâåäåíèå âîëíîâîãî âåêòîðà ìàã�íèòíîé ñòðóêòóðû ïðè èçìåíåíèè òåìïåðàòóðû. �å�çóëüòàòû ïðåäñòàâëåíû íà ðèñ. 5. Âîëíîâîé âåêòîðâ îñíîâíîì ìîíîòîííî èçìåíÿåòñÿ â çàâèñèìîñòè îòòåìïåðàòóðû, ïðèíèìàÿ íåñîèçìåðèìûå ñ ïåðèîäîìêðèñòàëëè÷åñêîé ðåøåòêè çíà÷åíèÿ. Ñ ðîñòîì òåì�ïåðàòóðû âîëíîâîé âåêòîð óìåíüøàåòñÿ. Ïðè äîñòè�æåíèè çíà÷åíèé kx � 0:0325 è kz � 0:0775 â îáëà�ñòè 9:5 K < T < 10:5 Ê åãî ñíèæåíèå çàìåäëÿåòñÿ,÷òî, âèäèìî, ñîîòâåòñòâóåò ý��åêòó çàïèðàíèÿ (lokin) [9℄.Ïîâåäåíèå òåìïåðàòóðíîé çàâèñèìîñòè âåêòîðàðàñïðîñòðàíåíèÿ ïîçâîëÿåò ïðåäïîëîæèòü, ÷òî â îá�

0 2 4 6 8H; Òë11:012:013:014:0T; K
H = 05 Òë9 Òë2 4 6 8 10 12 14 16T; K00:0040:0080:0120:0160:0200:0240:028CP ; Äæ/ã �K

�èñ. 6. Òåìïåðàòóðíàÿ çàâèñèìîñòü òåïëîåìêîñòèïîëèêðèñòàëëè÷åñêîãî ñîåäèíåíèÿ NaFeGe2O6 âîòñóòñòâèå ïîëÿ è â ìàãíèòíûõ ïîëÿõ H = 5; 9 Òë.Íà âñòàâêå ïîêàçàíà çàâèñèìîñòü òåìïåðàòóðûÍååëÿ TN (�) è òåìïåðàòóðû ñïèíîâîé ïåðåîðèåí-òàöèè T (�) îò ìàãíèòíîãî ïîëÿëàñòè òåìïåðàòóð çàìåäëåíèÿ èçìåíåíèÿ âîëíîâî�ãî âåêòîðà ãåëèêîèäàëüíàÿ ìîäóëèðîâàííàÿ ìàãíèò�íàÿ ñòðóêòóðà èçìåíÿåòñÿ.Ñ öåëüþ äàëüíåéøåãî èññëåäîâàíèÿ ìàãíèòíûõ�àçîâûõ ïåðåõîäîâ ïðîâåäåíî èçìåðåíèå òåïëîåìêî�ñòè CP ñîåäèíåíèÿ NaFeGe2O6 â èíòåðâàëàõ òåìïå�ðàòóð 2.0�300Ê è ìàãíèòíûõ ïîëåé 0�9 Òë. Íà ðèñ. 6ïîêàçàí òåìïåðàòóðíûé õîä CP âáëèçè òî÷êè Íååëÿ.Â îòñóòñòâèå âíåøíåãî ìàãíèòíîãî ïîëÿ (H = 0) íàçàâèñèìîñòè òåïëîåìêîñòè îò òåìïåðàòóðû íàáëþ�äàþòñÿ äâà ìàêñèìóìà: ïåðâûé ïðè T1 = 11:5 Ê èâòîðîé ïðè T2 = 13 Ê. Îòìåòèì, ÷òî ïîëîæåíèå ïåð�âîãî ìàêñèìóìà íà êðèâîé çàâèñèìîñòè CP (T ) â îò�ëè÷èå îò âòîðîãî çàâèñèò îò âåëè÷èíû ìàãíèòíîãîïîëÿ. Ìàêñèìàëüíûé åãî ñäâèã â ïîëå H = 9 Òë ñî�ñòàâëÿåò ïðèìåðíî 0.5 Ê.Îñîáåííîñòè ïîâåäåíèÿ òåìïåðàòóðíîé çàâèñè�ìîñòè íàìàãíè÷åííîñòè ïðè óìåíüøåíèè òåìïåðà�òóðû â NaFeGe2O6 [15℄ ïîçâîëÿþò îäíîçíà÷íî èí�òåðïðåòèðîâàòü ìàêñèìóì ïðè T2 íà òåìïåðàòóð�íîé çàâèñèìîñòè òåïëîåìêîñòè êàê �àçîâûé ïåðå�õîä ïîðÿäîê�áåñïîðÿäîê (T2 = TN = 13 Ê). Ýòîòâûâîä ïîäòâåðæäàåòñÿ òàêæå íåéòðîíîãðà�è÷åñêè�ìè èññëåäîâàíèÿìè (ðèñ. 2). Ïðèðîäà àíîìàëèè íàêðèâîé CP (T ) ïðè T1 = 11:5 Ê íå ñòîëü î÷åâèä�íà. Òàê êàê èçìåíåíèé êðèñòàëëè÷åñêîé ñòðóêòó�ðû â ñîåäèíåíèè NaFeGe2O6 â íèçêîòåìïåðàòóðíîéîáëàñòè íå íàáëþäàåòñÿ, òî �àçîâûé ïåðåõîä ïðèT1 � T = 11:5 Ê, ñêîðåå âñåãî, ñîîòâåòñòâóåò èç�ìåíåíèþ ìàêðîñêîïè÷åñêîãî ñîñòîÿíèÿ ìàãíèòíîé144
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�èñ. 7. Òåìïåðàòóðíûå çàâèñèìîñòè ìàãíèòíîéâîñïðèèì÷èâîñòè � è åå ïðîèçâîäíîé d�=dT âNaFeGe2O6 (ìàêñèìàëüíîå çíà÷åíèå d�=dT äîñòè-ãàåòñÿ ïðè òåìïåðàòóðå T = 11:5 Ê)ïîäñèñòåìû îáðàçöà (T � òåìïåðàòóðà ïåðåîðèåí�òàöèè ìàãíèòíîé ïîäñèñòåìû). Ýòî ïðåäïîëîæåíèåïîäòâåðæäàåòñÿ �àêòàìè âëèÿíèÿ ìàãíèòíîãî ïîëÿíà ïîëîæåíèå íèçêîòåìïåðàòóðíîãî ïèêà òåïëîåìêî�ñòè (ðèñ. 6), ñóùåñòâîâàíèÿ ÿâëåíèÿ ïðèøïèëèâà�íèÿ âîëíîâîãî âåêòîðà ïðè áëèçêîì ê äàííîìó çíà�÷åíèþ òåìïåðàòóðû (ðèñ. 5), à òàêæå àíîìàëèåé íàêðèâîé òåìïåðàòóðíîé çàâèñèìîñòè âîñïðèèì÷èâî�ñòè �(T ) (ðèñ. 7). Íà âñòàâêå ê ðèñ. 6 ïðèâåäåíû çà�âèñèìîñòè òåìïåðàòóðû Íååëÿ è òåìïåðàòóðû ïðåä�ïîëàãàåìîãî ñïèí-ïåðåîðèåíòàöèîííîãî ïåðåõîäà îòâíåøíåãî ìàãíèòíîãî ïîëÿ.Èçìåðåíèå ïîëåâûõ çàâèñèìîñòåé âîñïðèèì�÷èâîñòè �(H) è íàìàãíè÷åííîñòè ïîëèêðèñòàëëàNaFeGe2O6 ïðè ðàçëè÷íûõ òåìïåðàòóðàõ ïîêàçàëî,÷òî â îáëàñòè ìàãíèòíîãî óïîðÿäî÷åíèÿ ïðè êàæ�äîé òåìïåðàòóðå ñóùåñòâóåò êðèòè÷åñêîå ïîëå H,ïðè êîòîðîì ïðîèñõîäèò èçìåíåíèå íàêëîíà êðèâîé�(H), ÷òî ìîæåò áûòü îáóñëîâëåíî ïåðåîðèåíòàöèåéìàãíèòíûõ ìîìåíòîâ. Âáëèçè êðèòè÷åñêîé òî÷êèH(T ) íàáëþäàåòñÿ àíîìàëèÿ çàâèñèìîñòè âîñïðè�èì÷èâîñòè �(H) = d�=dH (ðèñ. 8). Îíà èñ÷åçàåòïðè íàãðåâå îáðàçöà äî òåìïåðàòóðû T = 12 Ê.Ïî ðåçóëüòàòàì èçìåðåíèé íàìàãíè÷åííîñòèè òåïëîåìêîñòè â ìàãíèòíîì ïîëå ïîñòðîåíà �à�çîâàÿ äèàãðàììà ìàãíèòíîãî ñîñòîÿíèÿ îáðàçöàNaFeGe2O6 (ðèñ. 9). Â îáëàñòè IV îáðàçåö ïàðàìàã�íèòåí. Èç äàííûõ èññëåäîâàíèÿ íàìàãíè÷èâàíèÿñëåäóåò, ÷òî ïðè óâåëè÷åíèè ìàãíèòíîãî ïîëÿ íèç�êîòåìïåðàòóðíàÿ ãåëèêîèäàëüíàÿ íåñîèçìåðèìàÿñòðóêòóðà, îáíàðóæåííàÿ íåéòðîíîãðà�è÷åñêèìèèññëåäîâàíèÿìè â îòñóòñòâèå ìàãíèòíîãî ïîëÿðåàëèçóåòñÿ, ïî-âèäèìîìó, âî âñåé îáëàñòè II. Â

T = 4:2 K0:030:040:050:060:070:08
012
345�; �ñ � ñì3/ã

0 10 20 30 40 50 60 70 80H; êÝ0:03 00:040:050:060:070:08
123
45�; �ñ � ñì3/ã

T = 12 K
0 10 20 30 40 50 60 70 800:03 0123

450:040:050:060:070:08 �; �ñ � ñì3/ã
T = 8 KH; êÝ

0 10 20 30 40 50 60 70 80H; êÝ�(H) = d�=dH; ñì3/ã
�(H) = d�=dH; ñì3/ã

�(H) = d�=dH; ñì3/ã

�èñ. 8. Ïîëåâûå çàâèñèìîñòè âîñïðèèì÷èâîñòè (O)è íàìàãíè÷åííîñòè (Æ) ïîëèêðèñòàëëà NaFeGe2O6ïðè ðàçëè÷íûõ òåìïåðàòóðàõ: T = 4:2 K (êðèòè÷å-ñêîå ïîëå ïåðåñòðîéêè ìàãíèòíîé ïîäñèñòåìû îá-ðàçöà H = 32 êÝ), T = 8 K (H = 33 êÝ), T = 12 K(àíîìàëèÿ îòñóòñòâóåò)ìàãíèòíîì ïîëå H = H ïðîèñõîäèò åå èçìåíåíèå.Ïðè H > H óñòàíàâëèâàåòñÿ èíàÿ ìàãíèòíàÿñòðóêòóðà (îáëàñòü I). Îñîáåííîñòè ïîâåäåíèÿòåìïåðàòóðíîé çàâèñèìîñòè òåïëîåìêîñòè â ìàã�íèòíîì ïîëå (ðèñ. 6) ïîçâîëÿþò ïðåäïîëîæèòü,÷òî ïðè òåìïåðàòóðàõ âûøå T = 11:5 Ê (H = 0)äî òåìïåðàòóðû ïåðåõîäà ïîðÿäîê�áåñïîðÿäîêòàêæå èìååò ìåñòî ñïèíîâàÿ ïåðåîðèåíòàöèÿ â10 ÆÝÒÔ, âûï. 1 145
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�èñ. 9. Ôàçîâàÿ äèàãðàììà ìàãíèòíîãî ñîñòîÿíèÿïîëèêðèñòàëëàNaFeGe2O6 (ïîñòðîåíà ïî ðåçóëüòà-òàì èçìåðåíèé íàìàãíè÷åííîñòè è òåïëîåìêîñòè âìàãíèòíîì ïîëå): îáëàñòè I, III � ìàãíèòíàÿ ñòðóê-òóðà íåèçâåñòíà, îáëàñòü II � íåñîèçìåðèìàÿ ãå-ëèêîèäàëüíàÿ ìàãíèòíàÿ ñòðóêòóðà, îáëàñòü IV �ïàðàìàãíåòèêìåòàãåðìàíàòå NaFeGe2O6 (îáëàñòü III). Óòî÷íåíèåêàðòèíû ìàãíèòíîãî ïîðÿäêà â îáëàñòÿõ I, III, àòàêæå ïðèðîäû íèçêîòåìïåðàòóðíîãî ìàãíèòíîãî�àçîâîãî ïåðåõîäà ïðè T òðåáóåò äîïîëíèòåëüíûõíåéòðîíîãðà�è÷åñêèõ èññëåäîâàíèé.4. ÂÛÂÎÄÛÌåòîäîì ìàãíèòíîé íåéòðîíîãðà�èè, êàëîðè�ìåòðè÷åñêèõ è ìàãíèòíûõ èçìåðåíèé èçó÷åíà ìàã�íèòíàÿ ñòðóêòóðà è îáíàðóæåíû ìàãíèòíûå �àçî�âûå ïåðåõîäû â ñîåäèíåíèè NaFeGe2O6.Íåéòðîíîãðàììà ïîëèêðèñòàëëè÷åñêîãî Na,Fe-ìåòàãåðìàíàòà ïðè òåìïåðàòóðàõ íèæå TN == 13 Ê ñîäåðæèò äîïîëíèòåëüíûå (ìàãíèòíûå)ïèêè ñðåäè îñíîâíûõ (ÿäåðíûõ) ðå�ëåêñîâ. Íàîñíîâå àíàëèçà ìàãíèòíûõ ïèêîâ â êàðòèíå íåé�òðîííîé äè�ðàêöèè óñòàíîâëåíî, ÷òî â NaFeGe2O6ïðè òåìïåðàòóðå T = 1:6 Ê ðåàëèçóåòñÿ ìàãíèò�íàÿ ñòðóêòóðà, îáðàçîâàííàÿ àíòè�åððîìàãíèòíîñâÿçàííûìè ïàðàìè èîíîâ Fe3+ ñ ãåëèêîèäàëüíîéìîäóëÿöèåé â ïëîñêîñòè (a) è íåçíà÷èòåëüíîéñîñòàâëÿþùåé ïî îñè b. Ýòà ñòðóêòóðà õàðàêòåðèçó�åòñÿ ïåðèîäîì ìîäóëÿöèè, èìåþùèì íåñîèçìåðèìîåñ ïåðèîäîì êðèñòàëëè÷åñêîé ðåøåòêè çíà÷åíèå,â ÷àñòíîñòè, ïðè T = 1:6 K âîëíîâîé âåêòîðk = (0:3357(4); 0; 0:0814(3)). Ñ ðîñòîì òåìïåðàòóðûâîëíîâîé âåêòîð ñòðóêòóðû ìîíîòîííî óìåíüøà�åòñÿ, â îáëàñòè 9:5 K < T < 10:5 Ê ìîíîòîííîñòüíàðóøàåòñÿ è íàáëþäàåòñÿ ý��åêò çàïèðàíèÿ.
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