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в дВумерной модели Гейзенберга со спином S = 1/2 с альтернированным обменным 
взаимодействием по оси с и анизотропным распределением величины обменного взаи­

модействия на решетке, Jb/ Jc = 0.1, при помощи квантованного метода Монге-Карло 
вычислены фазовые диаграммы антиферромагнетика, димерного состояния на плоско­

сти, величина альтернирования обменного взаимодействия .5 и анизотропия обменного 
взаимодействия .1 = 1- Р"У / J Z , .1 ~ 6°·58(6). Для.l = 0.25 вычислены: зависимость тем­
пературы перехода димерное состояние - парамагнетик от величины альтернирования 

обменного взаимодействия, Тс (6) = 0.55(4)(6 - 0.082(6»°·50(3), величина энергетической 
щели синглет-триплет, зависимость намагниченности от внешнего поля для ряда параме­

тров 6. Определены величины обменного взаимодействия Jc = 127 К, альтернирование 
обменного взаимодействия 6 = O.IIJc , корреляционный радиус по оси с ~c R; 28с. Тем­

пературные зависимости восприимчивости и теплоемкости хорошо согласуются с экспе­

риментальными данными. 

1. ВВЕДЕНИЕ 

Соединение СuGеОз в области гелиевых температур находится в немаmитном со­

стоянии, отделенном от возбужденного состояния энергетической щелью Е, обнару­

женной в спектре магнитных возбуждений Из неупругого рассеяния нейтронов, EN = 
= 23.5 К [1,2], электронного спинового резонанса (ESR) EESR = 22 ± 5 К [3] и из 
температурной зависимости маmитной теплоемкости Ее = 30 К [4]. Магнитная вос­
приимчивость резко стремится к нулю по всем трем осям при Т < Те = 14 К [5,6], так 
же как интегральная интенсивность спинового резонанса [7,8]. Измерение намamи­
ченности в сильных маmитных полях показывает скачок 11М ~ 0.025J.LB В критических 
полях Не вдоль а- ь- и с-осей при Неа = 12.9 Тл, Неь = 12.4 Тл, Нее = 13.6 Тл [8], что 
также указывает на наличие энергетической щели. 

Образование димерного состояния в СuGеОз большинство авторов [6,8] связывает 
со спин-пайерловским переходом. Исследование кристаллической структуры показы­

вает удвоение кристаллической ячейки по осям с и а, вызванное изменением постоя н­

ныхрешетки вдоль этих осей на '" 0.2% при температуре ниже Те = 14 К [9]. Измерения 
постоянных решетки, энергетической щели при высоких давлениях, до 4 ГПа [10,11], 
не дают основания полагать наличие спин-пайерловского перехода в данном соеди­

нении, так как постоянная решетки с практически не зависит от давления, тогда как 

щель возрастает на 20%. Калориметрические исследования в области Те обнаруживают 
подобие скачка теплоемкости I1C ~ 0.12 Дж/моль· К [4], что составляет около 7% от 
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величины теплоемкости при Т = 14 К. Согласно модели спин-пайерловского перехо­
да скачок теплоемкости в точке Те В приближении Хартри-Фока равен 6С = 1.43')'Те 
(')' = 2kk/3J) [12] и для СuGеОз теоретическая оценка 6С ~ 5 Дж/моль· К более чем 
на порядок превышает экспериментальное значение. 

В другой модели [13,14] предполагается существование следующего за ближайши­
ми соседями конкурирующего антиферромагнитного взаимодействия J2 вдоль оси С. В 

рамках этой модели существует энергетическая щель в отсутствие димеризации решетки 

и восприимчивость в области высоких температур хорошо описывается с параметрами 

а = J2/ J, = 0.36, J, = 160 К [13]. Однако вычисленная температура перехода больше 
экспериментально наблюдаемой, Т > 14 К. для устранения этого разногласия Кастил­
ла [14] предложил рассматривать спин-пайерловское взаимодеЙствие. в антиферромаг­
нетике с а < ас = 0.25 [15], а = 0.24, J 1 = 150 К, т. е. как будто щель вызвана слабой 
димеризацией решетки, а поведение х(Т) обусловлено конкуренцией обменного взаи­

модействия. Но эта модель не описывает кривую намагничивания М (Н) в сильных 

импульсных полях [16], и большинство нейтронографических исследований [17-19] не 
обнаруживают этого достаточно сильного взаимодействия "" 37 К. Кроме того, введение 
примесей в рамках этой модели не способствует установлению антиферромагнитного 

порядка. Автором [20] предложено учесть четырехспиновый обмен, который образует 
щель синглет-триплет и неплохо описывает температурное поведение х(Т) в СuGеОз, 

однако константа четырехспинового обмена имеет нереальное значение при учете ани­

зотропии обмена. 

В упомянутых выше моделях считается, что спиновая система является одномер­

ной. Из нейтронографических экспериментов [18] определены три обменных параметра 
соответственно по трем направлениям Jc = 120 к, Jb/ Jc = 0.1, Ja/ Jc = -0.01. Взаимо­
действие J2 вдоль оси с не обнаружено. Хомский [21], используя параметры кристал­
лической структуры, вычислил параметры обменных взаимодействий J~ = 11.6 мэВ, 
Jb/Jc ~ 0.06, Ja/Jc ~ 0.06, Ja/Jc ~ -3· 10-5, J~n/J~ = 0.23-0.3 и оценил величину 
температуры спин-пайерловского перехода в 3D-случае ТВР '" л' Jc / 1п(Л' Je / zJb), где 
z - число ближайших цепочек, л' - константа спин-фононного взаимодействия. Для 

СuGеОз имеем л' = 0.2Jc [22] и вычисленная величина спин-пайерловского перехода 
ТВР "" 38 К в несколько раз превышает экспериментальную Т:ХР = 14 К. Во всех моде­
лях не учитывалась анизотропия восприимчивости, которая в области максимального 

значения восприимчивости составляет"" 30%, анизотропия парамагнитной температу­
ры Кюри ()Ь/()с ~ 0.75 [5], анизотропия критических полей Нса/Ньа = 1.055 [8]. Та­
ким образом, анализ экспериментальных данных показывает, что СuGеОз - квазидву- . 
мерный магнетик с анизотропными обменными взаимодействиями, у которого имеется 

щель в спектре возбуждений и отсутствует среднее значение спина на узле. 

Так же как в lD-модели, рассмотрим альтернирование обменного взаимодействия 

между ближайшими соседями по оси с. Альтернирование этого взаимодействия может 

быть Gызвано не только нелинейным смещением атомов, связанных со структурным 

фазовым переходом, но и нелинейным взаимодействием спиновой и фононной под­

систем, когда частоты упругих колебаний решетки близки к магнитным. В СuGеОз 

Ниши [18] определил смягчение фононной моды от 34 см-З при 300 К до 30 см- 1 при 
5 К. В рамках этой модели возникает ряд вопросов: возможно ли образование ди­

мерного (синглетного) состояния в 2D-модели Гейзенберга, как повлияет анизотропия 

обменного взаимодействия на это состояние, какова зависимость энергетической щели 
между основным и возбужденным состоянием от величины альтернирования обменно-
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го взаимодействия. Определив магнитную структуру, можно высказать предположения 

о природе элементарных возбуждений и о проявлении возможных эффектов при допи­

ровании СuGеОз не магнитными примесями. 

для решения этих вопросов, вытекающих из экспериментальных данных, исполь­

зуется квантовый метод Монте-Карло на основе траекторного алгоритма [23]. Основ­
ная идея алгоритма - преобразование квантовой D-мерной задачи в классическую 

D + 1-мерную путем введения «временных» срезов в пространстве мнимого времени 
О < т < 1/Т и реализации процедуры Монте-Карло в пространстве «мнимое время­
координата» . 

2. МОДFЛЬ 

Рассмотрим двумерную решетку с локализованными в узлах решетки спинами 5 = 
= 1/2 и анизотропным распределением связей между ближайшими спинами. Согласно 
экспериментальным данным [18] обменное взаимодействие по одной из осей на по­
рядок больше, чем по другой, Jb / J c = 0.1. Величина обменного взаимодействия J c 

альтернирована по оси С, которую обозначим как Z, т. е. J'I+1 = Jo+/j, J'+11+2 = J o -б. 
Эта неоднородность обменного взаимодействия может бь;ть вызвана как ~скажением 
решетки J'I+1 - J'+1 1+2 = )...' (иI - UI+1) (и - смещение атома из равновесного поло­
жения), Ta~ и ангарм'онизмом колебаний. Гамильтониан имеет вид 

L 

Н = - ~ " {JZ(b) 5~ 5~ + J x,Y(b)(5+ 5-:- + 5-:- 5+)/2} - ~ х 2 L...J ',) ') ',) ') ') 2 
i,j=1 

L N 

Х L { (J:,jC)+(_I)j/jZ) 5: 5J+ (J:,/(b)+(_1)j/jX,y) (57 5j+5; 5;) /2} -L hZ щ, (1) 
i,j=1 i=1 

где Jb < О - анизотропное взаимодействие по оси с, р(Ь) > Jx,y(b); JC < О - анизо­
тропное взаимодействие по оси с, JZ(c) > Jx,y(b); /jZ(X) - альтернированность обменного 

взаимодействия по с; Н = h Z /]с - внешнее магнитное поле по оси с; L - линейный 

размер решетки (N = L х L). 
Для преобразования D-мерной квантовой системы в D + 1-мерную классическую 

разбиваем гамильтониан на слагаемые с различным типом связей и используем формулу 

Троттера для разложения экспоненциального оператора [24]: 

еАl+А2+Аз+ ... +Ар = Нт [еАI/mеА2/mе~з/m ... еАр/т] т, 
т-оо 

(2) 

где т - целое положительное число, называемое числом Троттера. Зазуки [25] бы­
ла доказана теорема эквивалентности о соответствии статистической суммы D-мерной 

квантовой системы и D + l-мерной классической системы. Разбиение гамильтониана 
на слагаемые является произвольным - часто выбирают четные и нечетные слагаемые. 

для фиксированного числа т соотношение (2) выполняется приближенно и увеличение 
размера кластера, как показано в [26], уменьшает погрешность вычислений. Разбиваем 
гамильтониан (1) на четырехспиновые кластеры (рис. 1) с переi<pывающимися величи­
нами обменных взаимодействий J, которые входят в кластеры А и В с весом 1/2: 

L L 

Н = нА + нВ = I: (H2t-l,2j-l + H2t,2j) + L (Hff-l,2j + Hff,2j-l) , (3) 
i,j=1 i,j=1 
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3 

т 

j = 1, ... , L 

Рис. 1. Разбиение решетки на четырехспиновые кластеры, описываемые гамиль­

тонианом НА и НВ. 3D-решетка, состоящая из пространственных координат (i,j) 
и «времени» (т), в которой проводились локальные (1), замкнутые (2) (пунктир-

ная линия) и глобальные (толстая линия 3) повороты спинов 

т-ое приближение статистической суммы Z(m) имеет вид 

Z(m) = Tr [{ ехр (-fЗнА 1т) ехр (-fЗнВ lm)} т] , (4) 

где fЗ = lj(kBT). Когда т стремится к бесконечности, Z(m) - точное значение стати­

стической суммы в термодинамическом пределе. Так как все четырехспиновые клас­

теры коммутируют друг с другом в каждой части гамилътониана нА или нВ , Z(m) 
можно представить в виде 

Z(m) ~ Т, [(L ALB )т] ~ Т, [ {,Ц, охр (-рНf!_",j_,lт) охр (-IЗНf;"jlm) х 

х охр (-РНИ_"'j 1т) охр (-РНИ"j_ ,1т) } т] . (5) 

Образуем полный ортогональный набор векторов состояний ат = {Вц,т i,j = 
= 1,2, ... ,L}, r = 1,2, ... ,4т. Тогда 

Z(m) = L(аlILАlа2)(а2ILвlаз) ... (a2mILAlal) (6) 
а,. 

и (6) имеет выражение для классической статистической суммы 3D-решетки размером 
Nx4m: 

Z(m) = L П exp(-fЗЕ(j,i,r». (7) 
{ат } (i,j,r) 
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Здесь E(i,j, Т) - энергия блока из восьми спинов, определяемая матричным элементом 

ехр (-/3E(i, j, Т» = (8i,j,r8i+1,j,r8i,j+l,r8i+1,j+l,rl ехр (-/3нА,в (i, Л) х 

х 18i,j,r+18i+1,j,r+ 18i ,j+1,r+ 1 8i+1,j+1,r+1), (8) 

Эта матрица HA,B(i,j) размером 16 х 16 разбивается на четыре независимые матрицы 
Т! = (2 х 2), 2Т2 = (4 х 4) и Тз = (6 х 6). Собственные значения и векторы матриц T j , 

Т2 вычисляются аналитически, а ТЗ - численно. 

В процедуре Монте-Карло используются три типа переворота спинов: замкнуrые 

(loop), локальные (local) и глобальные (global) (рис. 1). Все спины на выделенныхини-­
ях поворачиваются согласно вероятности перехода, определяемой из изменения локаль­

ной энергии (8). Нулевые матричные элементы (8) соответствуют бесконечной энергии 
и из процедуры исключаются. Повороты спинов на горизонтальных линиях имеют бес­

конечно малую вероятность и в процедуре также не участвуют. В вычислениях по методу 

Монте-Карло используются периодические граничные условия по троттеровскому на­

правлению и по решетке. Линейный размер решетки L = 40,48,64 и т = 16,24, 32. 
Количество шdroв Монте-Карло на один спин изменялось от 3000 до 10000. Один шаг 
Монте-Карло определяется поворотом всех спинов на решетке размером L х L х 4т. 
Энергия Е и теплоемкость С вычислялись по формулам 

Е = (~ ?:F;,y), 
7.,],Т 

a(lnp: .) F:. = _ ',] 
',] д/3' 

dE 
с= dT' (9) 

Здесь pi,j - матричные элементы локальной матрицы плотности (i, j = 1 ... L, r = 
= 1 ... т). Сумма берется по L х L х т восьми спиновым кластерам и скобки обознача­
ют термодинамическое среднее. Намагниченность М и продольная восприимчивость 

Х определяются как 

м = (?:МГ,j) ' 
't,J,T 

1 

М: . = _1_ "" (8': h . h + 8 r++h' ·+h) 
7.,] 4т ~ ,+ ж,)+ 11 't ж,] 11 ' 

h.,hy=O (10) 

8; = ±1, Х = м/н. 

Вычислены продольная R(r)=(808;) спин-спиновая и четьrpехспиновая 

(8[ 8[+1 Sf+r8f+r+1) корреляционные функции и их фурье-образ по сторонам и диаго­
нали решетки, нормированные на величину спина соответственно 1/82 И 1/84: 

1 L 
8 Z (q) = L Lexp(-iqr)(808:), 

т=l 

L 

(tqt-q) = ± Lexp(-iqr)(808~8:8:+l)' 
т=1 

(11) 

Термодинамическое среднее спина на узле определим как (j = liтт-+оо v'1(808;)1. Кор­
реляционный радиус взаимодействия спинов ~ и предэкспоненциальный показатель 

степени ТJ определяются соотношением 

ЩТ) = A/r1Jexp(-r/~), 

2.188 
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где R(r) - нормированная корреляционная функция R(r) = I(SZ(O)SZ(r)} - (SZ}21. 
Вычислим корреляционные функции нормального типа спиновых операторов 

(S+ (O)S- (Т)), используя метод Хирша [27]. Идея этого метода в том, что мировые линии 
разрываются в троттеровском направлении на расстоянии r = т и на этом расстоянии 
сравниваются волновые функции в SZ-представлении и затем определяется асимпто­

тическая зависимость т --+ О. Вычисление этих корреляций требует проведения новой 

процедуры Монте-Карло со свободными граничными условиями в троттеровском на­

правлении и увеличения времени счета в два раза. 

Статистическая погрешность при расчете по методу Монте-Карло оценивалась 

стандартным методом. Вычислялось среднее значение, мгновенное значение запоми­

налось, и после окончания процедуры Монте-Карло вычислялось среднеквадратичное 

отклонение. Величина этой погрешности лежит в интервале 0.1-2%. Системная ошибка 
образуется за счет конечного числа т и пропорциональна '" Aj(тT)2. 

З. ВЛИЯНИЕ АНИЗОТРОПИИ ОБМЕННОГО ВЗАИМОДЕЙcrвия НА уcrОЙЧИВОcrь 
АНТИФЕРРОМАГНИТНОГО соcrОЯНИЯ ПРИ AJIЬТЕРНИРОВАНИИ ОБМЕННОГО 

ВЗАИМОДЕЙcrвия 

Анизотропия обменного взаимодействия стремится установить в магнетике дальний 

антиферромагнитный порядок неелевского типа. Альтернирование обменного взаимо­

действия формирует димерное состояние, когда пары ближайших спинов образуют син­

глет. Изолированная пара имеет щель между синглетом и триплетом Ее = JX'Y. Меж­
ду корреляционными функциями ближайших соседей в синглетном и в анизотропном 

антиферромагнетике без альтернирования (8 = О) выполняются соответственно соот­
ношения (stSJ) = 2(SБS{} и (SБS{) » (stSJ). Согласно модели резонирующих 
валентных связей пары спинов, соединенных сильными взаимодействиями (Jo +8), на­
ходятся в синглетном состоянии, а между остальными парами спинов по оси с взаимо­

действие отсутствует. Тогда четырехспиновая корреляционная функция по продольным 

компонентам, взятая в виде произведения этих пар q = (SБSf S;S;+I) - (SБSfS;+IS;+2)' 
на нечетных расстояниях будет больше, чем на четных. Между антиферромагнитным 

состоянием и состоянием резонирующих валентных связей существует смешанное со­

стояние, когда между синглетами, расположенными на расстоянии радиуса корреля­

ции ~, существует корреляция по продольным компонентам спина. На определенном 

расстоянии эти корреляции стремятся к нулю, (Sб S;) --+ О, и взаимодействие между 
спинами отсутствует. Т. е. магнетик разбивается на несвязанные микрообласти, в ко­

торых могут распространяться обычные спиновые возбуждения. Ограниченный размер 

этих областей, согласно теореме Шульца [28], образует щель в спектре возбуждений 
Ее ......, lj~. Димерное состояние становится энергетически выгоднее неелевского поряд­
ка за счет большого вклада энтропии в свободную энергию, так, энтропия S ......, lп W, 
где W = C'F; = N!jd!(N - d)!, d - число димеров. 

для определения зависимости области устойчивости антиферромагнитного и ди­

мерного состояний от величины альтернирования вычислим указанные выше характе­

ристики при низких температурах Т j J = 0.06,0.125 для ряда параметров анизотропии 
обменного взаимодействия: ~ = 1 - JX'y j JZ = 0.1,0.2,0.25,0.3,0.4 и 0.5. Критиче­

ские значения 8е , соответствующие разрушению дальнего антиферромагнитного поряд­

ка, определим по исчезновению намагниченности на узле и по точке перегиба параметра 
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димеризации q. Димеры образуются и в магнитоупорядоченном состоянии. Так, спи­
новая корреляционная функция по поперечным компонентам растет по оси с и убывает 

по оси Ь. Энергия димерного состояния превышает энергию антиферромагнитного и 

возрастает с ростом величины альтернирования обменного взаимодействия по степен­

ному закону Е - E AF = А8,6, где степень fЗ увеличивается с анизотропией обменного 
взаимодействия и для lJ. = О равна fЗ = 1.5(1). После перехода в димерное состояние 
корреляция между спинами в Ь-направлении резко убывает, (ВО ВI) уменьшается в не­

сколько раз. Это связано с образованием синглетных пар по оси С. для определения 

магнитной структуры распечатывались мгновенные значения намагниченности на уз­

ле и спиновой корреляционной функции (ВО ВI) на узле. Возможно, что солитоны В 

соседних цепочках смещены относительно друг друга. 

Из спин-спиновых корреляционных функций от расстояния по трем направлени­

ям - с, Ь и по диагонали - можно определить радиус корреляции и средние размеры 

упорядоченной области типа СОЛИ10на. Корреляционный радиус расходится в окрест­

ности критического значения 8е г;о степенному закону: ~ = 5(4)/(8 - 8е)0.50(5). В пре­
делах 10% эта функция является универсальной и не зависит от величины анизотро­
пии обменного взаимодействия. для изотропного случая показатель степени меняется: 

~ = 5/80.70(4). Неоднородность обменного взаимодействия по величине усиливает кван­
товые флуктуации и приводит к фазовому переходу второго рода антиферромагнетик­

димерное состояние по 8. Фазовая граница этого перехода аппроксимируется степенной 
зависимостью lJ. = А(8 - В)'" с подгоночными параметрами А = 1.0±0.08, В = 0.0±0.01 
и а = 0.58 ± 0.06. 

4. ТЕРМОДИНАМИЧЕСКИЕ ХАРАКТЕРИСТИКИ ДИМЕРНОГО СОСТОЯНИЯ 
в ЗАВИСИМОСТИ ОТ ТЕМПЕРАТУРЫ 

для СuGеОз анизотропия обменного взаимодействия lJ. = 0.25 и из соотношения 
lJ. ,...., 80.58 можно оценить критическую величину альтернирования обменного взаимо­
действия по оси с, равную 8е ~ 0.09, выше которой в СuGеОз реализуется димерное 
состояние. Для данной величины анизотропии обменного взаимодействия определим 

зависимость температуры перехода из димерного состояния в парамагнитное от вели­

чины 8 и зависимость энергетической щели Еg(б) между синrлетным и триплетным со­
стояниями из вычисленных зависимостей намагниченности от поля М(Н). Сравнивая 

экспериментальные значения Т:ХР, мехр(н) с теоретически вычисленными значения­

ми, определим величины обменного взаимодействия J eO и альтернирования 8. Крити­
ческую температуру Те, при которой исчезает корреляция между димерами, определим 

из четырехспиновой корреляционной функции по максимуму dq/dT. Возбуждением 

синглета является триплет с sz = О, что вызывает сильное уменьшение корреляцион­
ной функции по поперечным компонентам по оси с с ростом температуры. По оси 

Ь, где альтернирование обменного взаимодействия отсутствует, температурное поведе­

ние корреляционных функций между ближайшими соседями аналогично поведению в 

магнитоупорядоченной фазе. 

В большинстве работ, представленных в монографии [29], предполагается, что 
основным возбуждением в димерном состоянии является спинон, когда один димер раз­

рывается и образуются два противоположно направленных спина, расположенных на 

некотором расстоянии, или это эквивалентно солитонному возбуждению в lD-цепочке 
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Рис. 2. Зависимость корреляционного ра­

диуса ~ по оси с от температуры ДЛЯ /j = 

О (1), 0.3 (2, 3), 0.5 (4) и L = 64 (2), 
48 (3) (а). Зависимость фурье-гармоники 
SZ(Q) на векторе обратной решетке Q = 
rг/c от температуры ДЛЯ /j = о (1), 0.3 
(2, 3), 0.5 (4) ДЛЯ L = 64 (2), 40 (3) (6). 
Нормированная интенсивность неynруго­

го нейтронного рассеяния на Q = rг / с 
Sn(Q) = S(Q, Т)/ S(Q, т = 4 К) [17] (2) и 
результаты расчетов по методу Монте­

Карло ДЛЯ /j = 0.15 (1) с Jc = 127 К (в) 

Sn(Q) 
в 
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спинов. Это справедливо, когда цепочка имеет вырожденное основное состояние син­

глетов на узлах (12)(34)(56) ... и другого типа (23)(45)(67) ... [21]. В модели с альтер­
нирующими связями при перемещении синглета на соседний узел теряется энергия 

дЕ = 38. Вероятность образования триплета W IX ехр( -Jx,y /Т). Если среднее расстоя­
ние между триплетами р rv l/W превышает характерный размер корреляции димеров 
р > ~,TO взаимодействие между триплетами отсутствует. Аппроксимация корреляцион­
ного радиуса, изображенного на рис. 2а, степенной и экспоненциальной зависимостью 

дает более сложную природу возбуждений. Для анизотропного антиферромагнетика 

2191 



с. с. Аплеснuн ЖЭТФ, 1997, 112, вьm. 6(12) 

(8 = О) выше T N наблюдается типичное степенное поведение ~ = 0.50(5)j(T - 0.134(8». 
В димерном состоянии в области фазового перехода димерное состояние-парамагнетик 

(Т> 0.6Те ) наименьшая погрешность достигается аппроксимацией ~ = AjTexp(8jT). 
Выше Те зависимость корреляционного радиуса от температуры не зависит от альтер­

нирования обменного взаимодействия. Возможно в Те происходит кроссовер зависи­

мости ~(T) от экспоненциальной к степенной, который связан с изменением характера 

возбуждений. 

Выигрыш в энергии димерного состояния достигается за счет обмена по попереч­

ным компонентам спина Е - ЕАр '" 81.5. Поэтому чем меньше величина корреля­
ционной функции (3;31), тем меньше энергия по абсолютной величине. Появление 
момента спина на узле (наПРИ,мер триплета с 3 Z = О) фиксирует ближний магнитный 
порядок, но существенно не меняет корреляционную функцию по продольным ком­

понентам. Поэтому ее фурье-гармоники практически не зависят от температуры в ди­

мерной фазе, включая фурье-гармонику на векторе обратной решетки 3 Z (Q) (рис. 26). 
В анизотропном антиферромагнетике 3 Z (Q) очень резко меняется выше температуры 
Нееля. В СuGеОз интенсивность неупругого нейтронного рассеяния на векторе Q при 
Т < 14 К также не зависит от температуры [17]. На рис. 2в изображена нормиро­

ванная интенсивность нейтронов и результаты, полученные по методу Монте-Карло, 

с альтернированием обменного взаимодействия JOe = 127 К и 8 = 0.15. Согласие с 

экспериментом улучшится, если взять меньшую величину неоднородности обменного 

взаимодействия 8 = 0.11. Однако это потребует большего размера решетки и соответ­
ственно большего числа шагов Монте-Карло, что невозможно осуществить на данном 

компьютере. Зависимость температуры перехода димерное состояние-парамагнетик хо­

рошо аппроксимируется степенной завИСИМОСТЬЮ Те(8) = 0.55(4)(8 - 0.082(6»0.50(З). 

Наличие щели между основным и возбужденным состояниями подтверждают дан­

ные по теплоемкости (рис. 36). Аппроксимация С(Т) двухуровневой системой (типа 
Шотки) не описывает полученных результатов даже качественно. Теплоемкость в ди­

мерном состоянии хорошо аППРОКfимируется экспоненциальной зависимостью, анало­

гичной для анизотропного антиферромагнетика, С = А ехр( - Eg j2T), где Eg - величи­
на щели меЖДу основным и возбужденным состояниями. Из аппроксимации следует, 

что отношение E g jTe ~ 2.1 (1) и хорошо совпадает с экспериментальными результатами 
Е;ХР jT:XP = 2.14 [4], так же, как температурное поведение С(Т) при Т < Те, изобра­
женное на рис. 3в в нормированных единицах. Восприимчивость выше температуры 

перехода растет (рис. За), так как димеры (3 = О) еще сохраняются и постепенно при 
нагревании переходят в триплеты. Магнитное состояние можно представить в виде га­

за димеров в парамагнитной матрице. для объяснения экспериментальных результатов 

по теплоемкости и восприимчивости выше Те МОЖНО предложить две ситуации. Пер­

вая - это переход димерное состояние-парамагнетик является спин-пайерловским и 

структурный фазовый переход ниже Те = 14 К вызывает альтернирование обменного 
взаимодействия. Тогда при Т> 14 К теплоемкость, восприимчивость и интенсивность 
нейтронного рассеяния в СuGеОз меняются от температуры так же, как в анизотроп­

ном антиферромагнетике. Вторая - это нелинейный ангармонизм колебаний решетки 

увеличивает величину альтернирования обменного взаимодействия с ростом темпера­

туры. В этом случае теплоемкость будет возрастать при нагревании выше Т > 14 К, 
что качественно согласуется с экспериментом (рис. 3в). Температурное поведение вос­

приимчивости, вычисленное для 8 = 0.15 в предположении спин-пайерловского пе­
рехода, и оно же, вычисленное в предположении зависимости 8(Т) (соответствующие 
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Рис. З. Восприимчивость в поле Н / J = 0.01 (а) и теплоемкость (6) для {j = О (1), 0.3 (2), 0.5 (3). 
На вставке изображена нормированная восприимчивость Х/Хта., СuGеОз (1) {5] и результатыI 
расчетов по методу Монте-Карло (2) для {j = 0.15. Нормированная теплоемкость С(Т)/С(ТС)-

результат эксперимента (1) [4] и расчета по методу Монте-Карло (2) (в) 
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Те (8), т. е. величина восприимчивости берется в Те), совпадают между собой в норми­
рованных единицах Х/Хтах и хорошо согласуются с экспериментальными данными, 
приведенными на вставке рис. 3а. 

Из зависимостей намагниченности от поля по оси с, изображенных на рис. 4, опре­
делим критическое поле Не И величину скачка намагниченности дМ для разных ве­

личин альтернирования обменного взаимодействия 8. для Н > Не коррелирован­
ное димерное состояние исчезает. Критическое поле Не соответствует величине поля, 

при которой производная параметра порядка димерного состояния dq / dH максимальна 
(рис. 46) и появляется дальний ферромагнитный порядок, (So S:=L/2) i О, хотя корре­
ляционные функции между ближайшими соседями остаются отрицательными до более 

высоких значений магнитных полей (рис. 4а). Поэтому в этих полях М(Н) зависит от 

величины альтернирования обменного взаимодействия. Поле насыщения Не2 совпа­
дает с классическим значением Не2 = 2zS(Je + J b ). Величина скачка намагниченно­

сти (вставка на рис. 4в) увеличивается по степенному закону, дМ = 0.05(8 - 0.08)0.5. 
Эта зависимость следует из того факта, что размер области коррелирующих димеров 

составляет ~e~Ь И появление одного триплета в этой области дает магнитный момент 

'" 2/(~e~Ь), так для 8 = 0.11 ~e = 28, ~b ~ 5, дМ '" O.013JLB. Подставляя эксперимен­
тальное значение дМ = 0.025JLB [8] в теоретически определенную зависимость дМ(8), 
определим величину альтернирования обменного взаимодействия 8 = 0.11(1) в СиGеОз 
и температуру перехода Те / J = 0.11, что соответствует величине обменного взаимодей­
ствия JOe = 127 К. 

Из полученной магнитной структуры можно предсказать эффекты, к которым при­

ведет диамагнитное разбавление по узлам; например, замещение атомов меди на цинк 

при критической концентрации Х = 0.015 -:- 0.02 [30] и замещение Си на Ga [31] в 
СиGеОз приводят к увеличению восприимчивости в области низких температур и обра­

зованию антиферромагнитного порядка согласно данным по антиферромагнитному ре­

зонансу [32]. Замещение Ge атомами Si при Х = 0.7% также образует антиферромагнит­
ный порядок при низких температурах [33]. Атом кремния меньше атомов германия, 
и согласно теоретическим оценкам [17] обменное взаимодействие Je ~ О. Так как Ge 
влияет на две связи Си-О-Си, то допирование Si сводится к разрыву двух связей. При 
замещении меди цинком также рвутся связи по оси с. Это приводит К нарушению дви­

жения димеров и уменьшению энтропийного вклада в энергию. Согласно расчетам по 

методу Монте-Карло энергия димерного состояния для 8 = 0.11 превышает энергию 
антиферромагнитного на 3%, что соответствует энергии на один спин", 2 К. Разбав­
ление при этих концентрациях приводит к такому же порядку уменьшения величины 

энергии EDS(X)/ EDS(O) ~ 1- 2х. В разбавленном СиGеОз ось с является осью легкого 
намагничивания и поле спин-флопа составляет Не ~ 1,2 Тл [34]. Если примесь суще­
ственно не меняет поля анизотропии, то можно оценить величину момента на узле из 

Не / J '" zrJJ2j.., rJ '" 0.01JLB И температуру Нееля разбавленного анизотропного анти­
ферромагнетика, которая порядка величины поля обменного взаимодействия Те '" 2 К, 
что неплохо согласуется с экспериментом [30,31]. Эффективный момент можно оце­
нить и другим путем. Так, в коррелирующей антиферромагнитной области размером 

~e~Ь при удалении одного спина образуется нечетное число спинов, вклад которых в эф­

фективный момент '" 1/(~e~Ь) '" 0.0072JLB при критической концентрации Хе = 0.7%. К 
подобным эффектам может приводить недостаток кислорода в СиGеОз, из-за нарушен­

ных химических связей возможно образование диамагнитного атома меди. В работе [7] 
было показано влияние термообработки на магнитные свойства СиGеОз. Недостаток 
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Рис. 4. Спи новые корреляционные функции для димерного состояния при fJ = 0.15 (1, 3), 
0.3 (2, 4) на расстоянии r = 1 (1, 2) и r = 32 (3, 4) по оси с (а); параметр димеризации 
q для fJ = 0.15 (1), 0.3 (2) (6); зависимость намагниченности от внешнего поля для fJ = 0.3 
(1),0.6 (2). На вставке - зависимость М от приведенного поля Н/Не для fJ = 0.15 (1). 0.3 

(2) и эксперимент (3) [8] (в) 
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кислорода действует аналогично парамагнитной примеси - наблюдается расходимость 

восприимчивости и нелинейная зависимость М(Н). 

Итак, в двумерной модели Гейзенберга с анизотропными связями и альтерниро­

ванным обменным взаимодействием возможно образование коррелирующего димерно­

го состояния, т. е. магнетик разбивается на конечные области с антиферромагнитным 

упорядочением, которые имеют энергетическую щель между основным и возбужденным 

состояниями. для СuGеОз определены размеры этой области соответственно по осям с 

и Ь: ~e ~ 28с, ~b ~ 5Ь; величины обменного взаимодействия Je = 127 К и его альтерни­
рования {j = 0.11 J e при Т < 14 К. Парамагнитная восприимчивость и теплоемкость при 
т < Те хорошо описываются в рамках данной модели. Линейный рост теплоемкости 
в парафазе возможно вызван нелинейным ангармонизмом, например, из-за нелиней­

ного спин-фононного взаимодействия увеличивается неальтернированность обменного 

взаимодействия. Небольшая величина магнитного момента при критическом значении 

магнитного поля Не связана с образованием одного триплета (В = 1) в коррелирующей 
области размером ~e~b ~ 140Ьс, которую можно определить как солитон. Газ солитонов 

имеет критическую температуру перехода в парафазу, и фурье-спектр парной спиновой 

корреляционной функции в этом состоянии слабо зависит от температуры и качествен­

но совпадает с температурной зависимостью интегральной интенсивности неупругого 

рассеяния нейтронов. 

Работа выполнена при поддержке Красноярского краевого фонда наука (проект 

N2 6F0004). 
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