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Экспериментально исследованы различные магнитные свойства разбавленного ква

зиодномерного антиферроманетика CsNil_ '" Mg", С1з при нескольких концентрациях при
меси. Обнаружено, что спектр антиферромагнитного резонанса и фазовые диаграммы су

щественно зависят от количества введенного Mg. Измерена зависимость статической на
магниченности от поля и температуры для кристаллов с двумя различными х. При низ

кой температуре обнаружено значительное увеличение намагниченности, причем добавоч

ная восприимчивость оказывается приблизительно пропорциональна концентрации. Об

суждаются физические механизмы наблюдаемого сильного ВЛИЯНИЯ магнитных дефектов, 

образующихся при разрывах спиновых цепочек в квазиодномерном антиферромагнетике, 

на его магнитные свойства в упорядоченном состоянии и при Т> Т N . 

1. ВВЕДЕНИЕ 

@1997 

в течение последнего десятилетия отмечается значительный интерес к квазиодно

мерным системам с антиферромагнитным обменом. Выдвинyrое Халдейном предполо

жение о существовании щели в спектре магнитных возбуждений одномерных цепочек 

с целочисленными спинами [1] привело к появлению множества проверочных экспе
риментальных работ и дальнейших теоретических исследований. К числу последних 

относится предложенная Аффлеком и др. точно решаемая модель такой цепочки с до

бавочным биквадратным обменом J/3 Ei(SiSi+I)2 (] - константа гейзенберговского 
обмена) [2]. Ее основное состояние 4Cvalence bond solid» (VBS) строится следующим обра
зом. Волновая функция каждого спина S = 1 представляется в виде симметризованного 
произведения волновых функций двух спинов S = 1/2. После этого между соседними 
спинами S = 1 I!ВОДЯТСЯ «валентные связи», Т. е. волновая функция системы антисим
метризуется по парам индексов, относящихся к спинам S = 1/2 на соседних узлах. 
Эта модель обладает синглетным основным состоянием с короткой корреляционной 

длиной 1/ lп 3 и щелевым спектром возбуждений, т. е. является примером халдейнов
ской системы. Однако, несмотря на простоту формального построения VВS-состояния, 

его физическая интерпретация, связанная с выделением исходных спинов электронов 

S = 1/2 на каждом узле, представляется неправильной, так как энергия, связывающая 
их в S = 1 внутри одной электронной орбитали, несравнимо больше энергии обменного 
взаимодействия между соседними ионами. 

Тем не менее простота подхода сделала его весьма привлекательным для экспери

ментальной проверки. В частности, было замечено, что четырехкратно вырожденное 
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основное состояние конечной цепочки спинов S = 1 в такой модели фактически мож
но представлять в виде «разорванных валентных связей» на ее концах1). Исследования 
ЭПР [4,5] показали наличие расщепленных парамагнитных линий в обрцзцах халдей
новского антиферромагне'rика NENP, допированного небольшим количеством ",0.5% 
различных примесей (предположительно замещающих Ni в цепочках с S = 1), которые 
согласовывались с присугствием степеней свободы S = 1/2 на концах. Однако много
численные исследования намагниченности в разбавленном NENP и других известных 
Ni-органических халдейновских системах (NiNO, TMNIN) [6], которые подтвердили 
появление парамагнитного вклада, растущего с концентрацией примеси, показали, что 

его абсолютная величина обычно оказывается существенно меньше рассчитанной для 

модели свободных спинов S = 1/2 на концах каждой цепочки. Исследование ма:гнит
ного вклада в теплоемкость [7] допированного Zn неорганического халдейновского ан
тиферромагнетика Y2BaNiOs определенно отвергает модель свободных спинов S = 1/2 
в пользу равной заселенности конечными цепочками триплетных и синглетных состоя

ний. 

Наличие обмена между цепочками в реальных квазиодномерных соединениях с 

S = 1 может привести к их упорядочению при конечной температуре. Разрыв цепо
чек примесями в такой упорядоченной системе приводит к появлению не свободных, 

а слабо связанных с остальными спинами (образующими в среднем неелевский по

рядок) магнитных дефектов. Естественно ожидать, что наличие магнитного момента у 

конечных цепочек может быть очень существенным фактором, определяющим процесс 

и свойства магнитного упорядочения. В предположении одинаковой заселенности об

рывками изолированных цепочек триплетных и синглетных состояний квантовый слу

чай S = 1 становится аналогичен случаю классических спинов, рассмотренному в [8] 
в рамках теории спиновых волн. В частности, ДОЛЖНО наблюдаться «квазиодномерное 

усиление» влияния концентрации примеси, приводящее к большим изменениям на-' 

блюдаемых величин вдали от классического перколяционного предела. 

В данной работе проведено экспериментальное исследование диамагнитно-разбав

ленного соединения СsNiСlз , которое при температурах выше температуры трехмерно

го антиферромагнитного упорядочения демонстрирует свойства, характерные для хал

дейновской системы с синглетным основным состоянием. В этом случае появляе:гся 

возможность исследовать магнитные дефекты, образованные конечными цепочками с 

S = 1 как в свободном, так и в связанном с антиферромагнитно упорядоченной систе
мой состояниях. 

2. ОБРАЗЦЫ И МЕТОДИКА ИЗМЕРЕНИЙ 

Одной из важнейших частей данной работы являлось приготовление однородно раз

бавленных монокристаллов СsNi1_жМgжСlз и контроль за количеством содержащейся 
в них примеси. Образцы приготовлялись по следующей методике: исходные порошко-

1) Четырехкратное вырождение связано с тем, что у цепочки из четного количества спинов S = 1 
основным состоянием является синглет, а из нечетного - триплет (теорема [3)). В термодинами
ческом пределе эти состояния совпадают, а экспоненциально убывающая с длиной разница в их 

энергиях E1(N) - Eo(N)...., (_I)L exp(-L/O для цепочек из 14 и более спинов, исследованных в 
данной работе, составляет менее 0.07J. 
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образные вещества CsCI, NiCl2 и СsМgСlз ·6Н2О смешивались в заданном стехиометри
ческом соотношении и помещались в кварцевую ампулу. для обезвоживания карналли

та и при последующем синтезе через ампулу в течение 1 ч пропускался хлороводород при 
постепенном нагревании до температуры IШавления смеси (8000 С). Затем ампула отка

чивалась при температуре 150-2000С, отпаивалась и пропускалась через печь при 7600С 

со скоростью 1 мм/час. Полученные кристаллы отжигались в течение 7-10 дней при 
температуре около 4000С. Образцы были прозрачными, темно-красного цвета размера

ми '" 1 смЗ И легко кололись по бинарным IШоскостям, что позволяло ориентировать 
их визуально. Выборочные рентгенографические исследования не показали в пределах 

экспериментальной точности ('" 0.5%) никаких изменений параметров элементарной 
ячейки получаемых кристаллов по сравнению с чистым CsNiСlз . Следовательно, мож

но предположить, что примесные ионы Mg2+ замещают ионы Ni2+ в кристаллической 
решетке, а близость параметров решетки СsNiСlз и СsМgСlз (соответственно а = 7.17 А, 
с = 5.94 А и а = 7.27 А, с = 6.19 А [9]), малая концентрация и равномерное распределе
ние примеси по объему кристалла не позволяют обнаружить изменение решетки таким 

способом. 

Концентрация магния в измеренных монокристаллах проверялась методом ,-ак

тивационного анализа. Исследуемые кристаллы вместе с магниевой фольгой (стандар

том) облучались на микротроне тормозным излучением электронов с энергией 26 МэВ 
в течение 10 мин. В результате фотоядерной реaJЩИИ ("р) на ядрах 24Mg образуется 
радиоактивный изотоп 24Na, в спектре излучения которого имеется очень удобная для 
измерения ,-линия с энергией Е'У = 2753 кэВ (период полураспада T1/ 2 = 15 ч). Эго 
излучение регистрировалось на полупроводниковом германиевом детекторе высокого 

разрешения через 15-20 ч после облучения (чтобы распались все другие короткоживу
щие нуклиды, создающие ФОн). Содержание магния определялось по интенсивности 

регистрируемого излучения от стандарта (Ist> и образца (Isa.mp) с учетом их масс m~g 
и mMg. Относительный разброс концентраций, определенных по результатам несколь

ких измерений, составляет'" 10%. Расчет массового содержания РМ& проводился по 
формулам: 

_ 1ва.тр st 
mМg- --mМg' 

1st 

(где М - масса кристалла), откуда легко получить искомое атомное содержание х. Кон

центрация примеси, надежно определяемая по результатам этих измерений, всегда ока

зывалась приблизительно в два раза меньше исходного стехиометрического значения, 

что, по-видимому, объясняется особенностями диаграммы IШавкости компонентов. 

Методика проводимых резонансных измерений проста и многократно описана. На

ми использовался набор проходных спектрометров прямого усиления с поглощающими 

ячейками различного вида, рассчитанными на частоты от 25·до 80 ГГц. Магнитное по
ле создавалось сверхпроводящим соленоидом с разверткой до 65 кЭ. Измерения при 
температурах выше 4.2 К проводились на приборах с вакуумной рубашкой, внутри ко
торой устанавливались нагреватель и полупроводниковый термометр. Минимальная 
температура, получаемая путем откачки паров гелия, составляла 1.3 К. Погрешность 
эксперимента по различным параметрам составляет: температура ±0.05 К, резонансное 
поле ±0.1 кЭ, частота ±0.1 ГГц. 

Статическая намагниченность измерялась на стандартном SQUID-магнитометре 
«Quantum Design", позволяющем работать в полях до 55 кЭ, в интервале температур 
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1.8-300 К и имеющем ничтожную относительную погрешность для величин измеряв
шихся нами сигналов. Образцы массой по нескольку десятков МИJUlиграмм выкалыва

лись из больших монокристаллов и приклеивались цианолитом к немагнитному держа

телю из кварцевого стекла. При всех измерениях образцы ориентировались визуально 

с погрешностью '" 1 о . 

3. ЭКСПЕРИМЕНТАЛЬНЫЕ РЕЗУЛЬТАТЫ 

3.1. Спектр аlП'ИферромаПIИ'ПIОro резонанса н фазовая диаграмма 

Основная часть работы состояла в исследовании спектра антиферромагнитного ре

зонанса восьми кристаллов СsNiСlз с различным содержанием Mg (от 0.5 до 7.5 ат.%) 
при минимальной температуре. Было обнаружено, что все линии поглощения, соответ

ствующие различным ветвям спектра, заметно смещаются уже при наименьшей кон

центрации примеси. В дальнейшем их положение продолжает существенно изменяться, 

так что величины резонансных полей при х = 7.5% отличаются от исходных в два-три 
раза. 

На рис. 10, б приведены экспериментальные записи сигнала, прошедШего через 
резонатор с различными образцами на двух частотах. На них легко проследить и оце

нить смещение различных резонансных линий в зависимости от концентрации х. Кро

ме того, очевидно значительное уширение линий, в основном имевших правильную 

лоренцеву форму, связанное с характером однородных колебаний в пространственно

неоднородной системе. На рис. 2 приведены температурные зависимости ширины (пол
ная ширина на полувысоте) линии поглощения, соответствующей при Т < TN колеба

нию "-'1 (см. рис. 3), в кристаллах с различным содержанием примеси. частотыI изме
рений подобраны таким образом, чтобы в полях Н = Нтеа величина д,,-,/дН как можно 
слабее зависела от температуры (т. е. Нтев находится вдали от Не). При минимальной 
температуре Т = 1.3 К IJ.Н линейно зависит от концентрации примеси, причем ее уве
личение существенно меньше изменения соответствующего резонансного поля. Сле

довательно, увеличение IJ.Н не означает возбy)IЩения пространственно-неоднородных 

мод, а, по-видимому, связано с усилением затухания длинноволновых колебаний за 

счет микроскопической неоднородности магнитной системы. 

W. ОТН. ед. 
1.25 
1.00F-_____ ..... 

0.751!-------... , .... --

0.501----....... 

0.25 а 

10 20 30 
Н.кЭ 

б 

10 20 30 40 
Н.кЭ 

Рис. 1. Линии резонансного поглощения на частотах 41 ГГц (а) и 57 ГГц (6) при Т = 1.3 К 
(сверху вниз: х = 0.0,0.01,0.018, 0.03, 0.044, 0.075) 
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Рве. 2. Зависимость ширины линий элек

тронного спинового резонанса (для Т < 
< TN ветвь антиферромanmтного резонан
са (V1 при Н > Не) от температуры при 

различных конценrpациях примеси 

Влияние немагниmной nршнеси . .. 

f,IТц 
80 

rf' "а 
60 а:;''' а 

I а 

:.Х .... ~!a 
40 • 9···., .. ~" t 

• • •• ..~ х· х . . "" 
20 

10 20 30 
Н, кЭ 

Рве. 3. Спектр антиферромагнитного ре

зонанса в СsNi1_",Мg",Сlз : сплошные ли

нии - х = О по формулам [10], О -
0.01, х - 0.018, V - 0.044, • - 0.075 

По результатам проведенных измерений нами получены спектры антиферромагнит

HOro резонанса во всем достижимом диапазоне частот. На рис. 3 приведены несколько 
таких спектров, на примере которых можно проследить все характерные изменения, 

происходящие при разбавлении. Основные эффекты состоят, во-первых, в значитель

ном уменьшении релятивистской щели U)\(O) (с 55 ГГц в чистом кристалле до 30 ГГц 
при х ~ 0.075) и, во-вторых, в сдвиге поля спин-флопа Не (соответственно с 19.5 кЭ 
до 10 кЭ). Кроме TOro, начиная с концентрации", 3%, спектры антиферромагнитноro 
резонанса приобретают полевые зависимости, которые невозможно описать обычны

ми формулами для треyroльноro антиферромагнетика с легкоосной анизотропией [10]. 
В частности, резкий скачок частОТЪ1 ветви (V\(H), соответствующий полю спин-флопа 
при Н 11 С6 (см. рис. 3, верхняя сплошная линия), размывается по полю до", 2-3 кЭ, 
что, возможно, свидетельствует об исчезновении фазовоro перехода первоro рода. Все 

эти эффекты подробно обсуждаются в последнем разделе. 

В завершение экспериментов по антиферромагнитному резонансу, нами бьщи изу

чены температурные зависимости резонанса вблизи точек перехода магнитной системы 

в трехмерно-упорядоченное состояние. эти измерения проводились с целью обнаруже

ния возможных особенностей разбавленной магнитной системы в критической области 

и исследования зависимости температур Нееля от концентрации примеси. Одна из ха

рактерных последовательностей записей резонансноro поглощения в кристалле с 4.4% 
примеси при переходе температуры через TN приведена на рис. 4. 

Сдвиг резонанса влево при уменьшении температуры в неупорядоченflом состоя

нии означает увеличение эффективноro g-фактора при возрастании трехмерных кор

реляций. После перехода через TN резонанс становится антиферромагнитным и, если 
резонансное поле на данной частоте оказывается больше Не, начинает смещаться впра

во. Изменяя температуру с интервалом 0.1 К, можно добиться достаточной точности 
в определении точки перехода (соответствующие зависимости резонансного поля при

ведены на рис. 5). К сожалению, это единственная область фазовой диаграммы Н(Т) 
(Н 11 С6 , Н > Не), которую можно надежно исследовать таким способом. В осталь
ных случаях резкие изломы зависимостей Нтев(Т) в точках TN отсyrствуют, а искомые 
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Рис. 7. Зависимость величины М/Н от 
температуры в поле 4 кЭ для чистого кри
сталла (из работы [12]) и в образцах N.! 1, 

N.! 2 при Н 11 С6 И Н 1. С6 

переходы определялись по особенностям на кривых намагниченности (см. следующий 

раздел). 

3.2. Измерение статической намаmиченности 

для выяснения природы описанных выше эффектов бьm проведен ряд измерений

статической намагниченности на SQUID-магнетометре в образцах с 3.3% (М 1) и 7% 
(М 2) примеси. Были получены зависимости намагниченности от поля М(Н) в двух 
основных ориентациях образцов при наиболее низкой возможной температуре 1.8 К и 
исследовано их температурное поведение в малых полях; 

На рис. 6 видно, что в крис,.аллах с примесями существует большой дополнитель
ный вклад в намагниченность, проявляющий два характерных свойства. Во-первых, он 

существенно нелинеен и насыщается в полях 25-30 кЭ и, во-вторых, обладает некото-
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черными символами показаны данные на

ших измерений антиферромагнитноro ре-

зонанса 

рой анизотропией, так что магнитный момент при направлении поля вдоль легкой оси 

оказывается на несколько процентов больше. При этом следует учесть, что в неразбав

ленной системе наблюдаются нелинейность и анизотропия противоположных знаков, 

возникающие за счет нулевых колебаний [11]. 
Зависимость намагниченности при Н = 4 кЭ от температуры для тех же образцов 

в двух ориентациях поля (Н 11 С6 и Н 1. С6) показана на рис. 7. Поле намагничивания 
должно быть выбрано таким образом, чтобы, с одной стороны, обеспечить монодо

менное состояние образца2), а с другой - избежать попадания в область, где начинает 
сказываться процесс парамагнитного насыщения. Можно считать, что при выбранном 

нами значении Н = 4 кЭ линейное соотношение Ма = Ха{ЗН{З не слишком нарушается 
вплоть до минимальной температуры, поэтому зависимость М(Т) соответствует более 

привычной зависимости х(Т). Из рисунка видно, что в обеих ориентациях наблюдае

мая в упорядоченной фазе добавка к намагниченности проявляется уже при температуре 

25-30 К, т. е. в области возникновения одномерных корреляций в цепочках. При даль
нейшем понижении температуры она увеличивается приблизительно как 1/Т вплоть до 

точки Нееля, постепенно приобретая анизотропию из-за наличия легкой оси. После 

перехода в трехмерно упорядоченное состояние восприимчивость в поле Н 11 С6 испы
тывает излом и начинает уменьшаться, а восприимчивость пр", Н 1. С6 имеет слабую 

особенность и продолжает расти. Таким образом при Т < TN тензор восприимчивости 
Ха{З приобретает вид, характерный для обменного неколлинеарноro антиферромагне

тика, однако величины X.L, XiI и X.L/XII сильно возрастают по сравнению с исходными 
(в чистой системе )3). 

Кроме того, бьmа проведена серия измерений зависимости намагниченности от 

температуры и поля вблизи критических точек с целью построения более полных фа

зовых диаграмм исследуемых образцов и сравнения их с данными по антиферромаг

нитному резонансу. Как видно из рис. 8, полученные линии фазовых переходов, опре
делявшиеся по изломам кривых намагниченности, хорошо согласуются с результата-

2) В чистом СsNiСlз процесс монодоменизации, связанный с поворотом всех спинов, формиро
вавших при Н = О разные магнитные домены в плоскость, перпендикулярную Н, и сопровожда
юшийся нелинейныМ: ростом намагниченности, в основном завершается в поле 6 кЭ. 

3) В плоском неколлинеарном антиферромагнетике направление поля удобно связывать не с век
торами антиферромагнетизма, лежашими в плоскости спинов, а с вектором, перпендикулярным 

этой плоскости. В результате обозначение X.L заменяется на ХН и наоборот (см. (10). 
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ми наших измерений антиферромагнитного резонанса. Они также демонстрируют, что 

с ростом концентрации значительно расширяется промежуточная область температур 

TN, < Т < TN, (см. [13]). В чистом образце она составляет 0.4 К, при 3% примеси не 
меньше 0.6 К, а при 7% уже как минимум 0.8 К, что свидетельствует об увеличении вли
яния анизотропии в формировании трехмерного упорядочения. Полученные результаты 

качественно совпадают с измерениями фазовой диаграммы кристалла СsNiО.98Мgo.О2Сlз 

из работы [14], однако наблюдавшийся в ней эффект был значительно меньше. Это рас
хождение можно объяснить ошибкой в определении концентрации примеси, вошедшей 

в кристалл. В наших экспериментах содержание примеси в изученных кристаллах точно 

измерялось методом ,-активационного анализа. 

4. ОБСУЖДЕНИЕ И ОСНОВНЫЕ ВЫВОДЫ 

На основании полученных экспериментальных данных можно сделать несколько 

выводов о влиянии разбавления на квазиодномерные антиферромагнетики. Прежде 

всего, это относится к магнитной восприимчивости слабо взаимодействующих цепочек 

спинов, разорванных немагнитными включениями. 

Как обсуждалось во Введении, в отсутствие трехмерного упорядочения (но при на

личии одномерных корреляций, т. е. при TN « т « J) поведение «обрывков» цепочек 
можно описывать или как дополнительные степени свободы S = 1/2 на концах [4-
6], или как парамагнетизм половины отрезков, находящихся в триплетном состоянии 
(подобно случаю классических спинов, где он соответствует парамагнетизму кластеров 

из нечетного числа антиферромагнитно упорядоченных спинов [16]). В первом случае 
зависимость их восприимчивости от температуры должна иметь вид Х = 2XC1/ 2/T, а 
во втором Х = xC1/2T, где C 1/ 2, С1 - константы Кюри соответственно для спинов 

S = 1/2 и S ;=1. ~ сожалению, в СsNiСlз необходимый интервал температур слишком 
узок для надежн·ого Зкспериментального подтверждения какого-либо из этих подходов. 

Можно лишь утверждать, что второе значение константы при I/Т меньше отличается 
от экспериментального, чем первое, в согласии с результатами работы [7]. 

При возникновении трехмерного антиферромагнитного упорядочения дополни

тельные степени свободы магнитной системы, появляющиеся за счет разбавления, пе

рестают быть независимыми, и все наблюдаемые в СsNi1 _х Мgх Сlз явления должны 
приобрести коллективный характер. Магнитные свойства такой системы подробно рас

смотрены в рамках классического приближения теории спиновых волн при Т = О в 
работе [8]. Вычисленная в ней статическая восприимчивость разбавленного антифер
ромагнетика в первом и втором порядке теории возмущений определяется выражением 

(1) 

где х(О) - восприимчивость неразбавленной системы, Q и /З - численные коэффици

енты, зависящие от конфигурации спинов и числа ближайших соседей, J' - константа 

межцепочечного взаимодействия. Как видно, малым параметром возмущения является 

не просто концентрация примеси х, а х J J / J', что находится в качественном согласии 
с нашими результатами (для СsNiСlз J / J' ,,-,50). 
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Существует довольно простой способ качественно объяснить поведение магнитных 

дефектов на разорванных цепочках в рамках модели среднего поля. Как следует из на

шего эксперимента, величина добавочной намагниченности в насыщении оказывается 

в точности равной M sat = gP,BNAX/2, а добавочная восприимчивость в малых полях 
приблизительно пропорциональна Х. Можно предположить, что в упорядоченной фазе 

участки цепочек между двумя примесями находятся в некотором эффективном поле H~, 

возникающем за счет межцепочечного обменного взаимодействия и не зависящем от 

концентрации (см. рис. 9). В этом случае полная восприимчивость системы при Т ~ О 
при приложении поля вдоль и перпендикулярно легкой оси (с учетом анизотропии) 
будет определяться формулой типа 

( 1 Х 1 ) 
Xtot = gP,B Не ±)..D + '2 H~ ± )..' D ' (2) 

где Не - обменное поле внутри цепочки, D - константа анизотропии (порядка 0.3 кЭ), 
).. и )..' - численные множители ....... 1. Множитель х/2 при втором слагаемом означает, 
что половина отрезков имеет полный спин S = о и не вносит вклада в дополнительную 
намагниченность. Эта формула также позволяет объяснить существенную анизотро

пию добавочной восприимчивости. Например, по нашим экспериментальным данным 

Xtot при концентрации примеси Х = 0.03 увеличивается примерно в 2.5 раза, отку
да H~ ....... 0.02Не ....... 15 кЭ. Поэтому константа анизотропии, которой можно прене

бречь по сравнению с Не, оказывается весьма существенной во втором члене выра

жения (2). для классических спинов, сравнивая выражения (1) и (2), можно получить 
оценку H~ ....... v' J J', которая по порядку величины совпадает со средним полем, действу
ющим на один спин в упорядоченном состоянии. Отсюда следует, что дополнительная 

восприимчивость разбавленного СsNiСlз может быть связана с искажением треугольной 
структуры в магнитном поле. 

Парамагнитный характер зависимостей М(Н) на рис. 9 можно объяснить за счет 
слишком высокой температуры эксперимента (Т min = 1.8 К), сравнимой с обменным 
полем H~. В результате этого добавочная намагниченность может испытывать медлен

ные тепловые флуктуации, уменьшающие ее равновесную величину при статических 

измерениях и не влияющие на нее при измерениях на высоких резонансных частотах. 

Такое явление может быть аналогично суперпарамагнетизму малых частиц (см., напри-
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Рис. 10. Параметры разбавленного С&NiСlэ 
в относительных единицах в зависимости 

от концентрации примеси: е -'- Не. 'il -
'-'11(0), о - TN, Х - 1/ y'xji'; погрешно
сти эксперимента лежат в пределах раз

меров точек, сплошная линия построена 

по формуле (1) 

Значительное уменьшение температуры Нееля при разбавлении исходной системы 

также можно объяснить ее кваэиодномерностью. Действительно, в кваэиклассическом 

приближении при разбиении бесконечных одномерных цепочек на отрезки длиной 1/ х 
их возбужденные уровни становятся дискретными и отделены от основного щелью ~ "'" 
f'OJ 2xJ [16]. Поскольку при возникновении объемного упорядочения эта щель должна 
быть подавлена за счет трехмерных корреляций, температура Нееля TN f'OJ 2"; J J' умень
шается на величину f'OJ ~ И становится равной 

(3) 

Такой подход неплохо согласуется с результатами наших экспериментов вплоть до 

концентрации примеси f'OJ 3%, при которой наблюдаемый сдвиг TN составляет примерно 
1.2 К, а оценка для ~ ~ 2·0.03· 17 ~1 К. 

Основываясь на представлении о коллективных свойствах магнитных степеней сво

боды в упорядоченной фазе, можно удовлетворительно объяснить и необычные резо

нансные характеристики разбавленного СsNiСlз . Все основные параметры спектра ан

тиферромагнитного резонанса и фазовой диаграммы кристаллов с различными концен

трациями примеси собраны на рис. 10. для наглядности здесь же приведены значения 
параллельной восприимчивости в координатах 1/ VГXiI и соответствующая ей теорети
ческая зависимость из работы [8]. 

Считая, что вся намагниченность антиферромагнетика при низкой температуре 

связана с упорядоченной фазой и линейна по полю, легко получить следующие выра

жения для критического поля опрокидывания и верхней релятивистской щели спектра 

антиферромагнитного резонанса [17]: 

н2 = D 
с , 

XII - Xl. 
(4) 

причем в эти формулы следует подставлять реальные значения восприимчивостей. По

этому при увеличении XiI и Xl. В несколько раз по сравнению с исходной системой, 

4) Авторы благодарны А. Н. Бажану, обратившему внимание на эту аналогию. 
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Нс и "-'1 (О) должны существенно уменьшиться, что и наблюдалось в эксперименте. Су
ществование нелинейной намагниченности при Т =f О приводит К тому, что, начиная 
с концентрации"" 3%, наблюдается уширение спин-переориентационной области по 
полю до 2-3 кЭ (см. рис. 3). Это объясняется тем, что потенциальная энергия обмен
ной системы приобретает сложную полевую зависимость, не имеющую минимума при 

опрокидывании спиновой плоскости в точке Н = Нс • В результате ее переориентация, 

по-видимому, происходит не в точке, а в некотором интервале полей, т. е. фазовый 

переход первого рода заменяется на два фазовых перехода второго рода. 

Однако даже с учетом изменения полной восприимчивости системы наблюдаемые 

полевые зависимости спектра антиферромагнитного резонанса удается описать толь

ко при самых малых концентрациях примеси. Во-первых, это связано с увеличением 

эффективной температуры измерений Tmin/TN , в результате чего условия эксперимен
та перестают удовлетворять необходимому требованию Т « Т N. Вторая причина более 

принципиальна и состоит в том, что при описании длинноволновой спиновой динамики 

магнитных структур в рамках подхода [17] должно выполняться условие малости реля
TиBиcTcKиx взаимодействий по сравнению с обменом. В чистом СsNiСlз степень иска
жения обменной структуры в основном зависит от соотношения D / J', а влияние поля 
начинается только в области Н "" Не "" 800 кЭ. При разбавлении, как уже неоднократ
но отмечалось, у магнитной структуры появляется новая степень свободы для переори

ентации, связанная со слабым обменным полем, для которой уже поля Н "" H~ "" 15 кЭ 
не являются малыми. Таким образом, область применимости данного подхода значи

тельно сужается, ограничиваясь малыми полями. Точный микроскопический расчет 

на основе спинового гамильтониана с легкоосной анизотропией также представляет

ся практически невозможным, поэтому в настоящее время вопрос описания полевых 

зависимостей спектра антиферромагнитного резонанса остается открытым. 

Таким образом, на основе имеющихся экспериментальных данных создается сле

дующее представление о свойствах квазиодномерной антиферромагнитной системы с 

примесями. При разбиении бесконечных цепочек немагнитными включениями внутри 

них образуются степени свободы, причем у половины отрезков возникает дополнитель

ная восприимчивость к магнитному полю. В интервале температур TN « Т « J эта 
восприимчивость является парамагнитной и зависит от температуры по закону Кю

ри. При возникновении бесконечных трехмерных корреляций (Т < TN) все отрезки 
цепочек связываются друг с другом, приобретая свойства единой магнитной системы. 

Однако вследствие квазиодномерности переориентационные степени свободы отрезков 

цепочек в магнитном поле продолжают оказывать существенное влияние на коллектив

ные статические и резонансные свойства. Как и раньше, это прежде всего приводит 

к значительному увеличению статической восприимчивости, однако в этом случае вся 

она связана с упорядоченной обменной системой (т. е. является антиферромагнитной). 

Этим легко объясняется столь сильное уменьшение критического поля опрокидывания 

спинов и щели антиферромагнитного резонанса. В квазиклассическом подходе эффект 

квазиодномерности количественно проявляется в том, что малым параметром возму

щения исходной системы оказывается не просто концентрация примеси х, а х J J / J' 
(см. формулы (1), (4». Это же относится и к изменению температуры Нееля (3). Отме
тим, что приведенный анализ не требует какого-либо изменения констант микроско

пического спинового гамильтониана, которое в случае слабого разбавления не имеет 

достаточных физических оснований. 
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