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"Resonancias Mugnéticas e ailsludores antiferromapnéticos con fuerte

interaccion de intercambio. Caso de KNin.”

Resumen

En este trabaju presentamos un cstudio de resonancias magnéticus de KNik.,
cen la fase paramapgnética y en la fase antiferromapnética, en funcidn de la
tenperatura.

i1 espectro de resonuncia magnética de J\'N.i.l".S consta de una twica linca muy
ancna por lo que para obtener los pardmetros fisicos de interés debimos
ajustar la linca experimental a una forma teorica calculada a partir de

la ecuacion de nmovimiento de la magnetizacion del sistema. En la fase para-
mapnética supusimos que el sistemn responde a la ccuacion de Bloch Modilica-
day en la fase antiferromagnética a la ccuacidn de Landan y Liftchitz para
materiales magnéticos.

De este modo medimos, en la fase paramagnetica, un factor g constante con
La temperatura e igual a 2.31 y un ancho de linea variable. Respecto de 1a
dupcndcnciu'dcl ancho de linea con T nudimos establecer dos regiones de
comportuamiento diferente. Ln el rango T__yTN observanvs ¢l angostamicnto
critico de la linca caracteristico de cowpuestos con simetria mapnétic..
cibica. lin el extremo de altas temperaturas obscrvamos una variacion lineal
del ancho de linea con la temperatura que atribuimos a la contribucion de
mecanismos de relajacién spin-fondon con la intervencion de un tnico fondn.
Por otra parte, cxtrapolando a T-» 0 esta dependencia lincal obtuvimos el
ancho de linea angostado por intercanbio del que evaluamos la constante

de 1u interaccidn scudodipolar. Bsta intceraccién es particularmente impor-
tunte en KNilig debido a que se trata de un compuesto con fuerte interaccidn
de intercambio y un importuante Ag.

listos aspectos de la resonancia magnética:en la fuse paramagnética fucron

interpretados considerando un hamiltontuno efectivo compatible con la si-
L2t

metria magnética y cristalografica del sitio ocupado por los iones Nio .

Bl hamiltoniano contiene, ademds de una suma sobre términos de "idn solita-

rio" ya conocidos, términos de interaccidn entre pares de iones. La inclusion



de la interaccién de irtercambio isotrfpica y de términos anisotrépicos
lineales en el spin de cada sitio da cuenta de nuestros resultados experi-
mentales pevo no alcanza para dar un correcto orden de magnitud para la a-
nisotropia fenomenoldgica en el estado ordenado.

En la fase antiferromagnética medimos la dependencia con T delvcnmpo de re-
sonancia “r' Al descender la temperatura a través de la transicidn entre la
fase paramagnética y la fase ordenada se observa que Hr’ constante a T > T,,,
varia fuertemente con T por debajo de TN. Este comportamiento nos permitid
determinar TN::247 K. AT ( TN la linea sc corre primeramente hacia canpos
bajos hasta que Hr::O a TO='242 K. Para T { TO la 1inea se corre hacia
campos altos.

Para interpretar la dependencia de Hr con T usamos wtm modelo quasiclésico
con el agregado de la aproximacidn de campo molecular. Ln estos términos
KNiF3 pucde describirsc por medio de un sistema de 2 subredes acopladas an-
tiferromagnéticamentce sicndo expresable la interaccidn entre las mismas a
través dc un campo efectivo de intercambio ﬁ%(i)': 'z> ﬁ?j) (i43). la
parte anisotrdpica de la energia del sistema, por otro lado, puede des-
cribirse por un campo efectivo de anisotropia de magnitud Ha(i)ﬁ’K / M(i)

y cuya dependencia angular es compatible con la simetria magnética ctbica
de KNiTS.

en T=0. La tempcratura To cot “esponde al cumplimiento de una condicién

Tanto ”F como ”1 sc anulan en sz’PN y alcanzan su midximo valor
experimental particular: a esta temperatura la cnergiz del gap en la relacién

de dispersién para magnones antiferromagnéticos, expresada por la cantidad
JETE;Eﬁi , iguala a1 la energia de microondas utilizada.

Dc los espectros cxperimentales obtuvimos ademds la variacién con T de la
constante de anisotropia y del ancho de linea intrinseco caracteristico de
cada una de las subredes en que se descompone el sistem.Procesando estos da-
tos obtuvimos el ancho de 1inea efectivo correspondiente al sistema compues-
to por las dos subredes acopladas. Este ancho de linea presenta un minimo

en T =Ty que explicamos considerando un mecanismo de relajacién a la red

a través de .a interaccidn de intercambio ("exchange reservoir model').

En KN11"3 la cncrgla de anisotropia es minima cuando el vector antiferromag-

nético €:Q M1 M ) es paralclo a aiguna Je las direcciones []00] Por lo
tanto por dcbajo de TN cs do esperar una est uctura multidominio. La existen-

cia de tres tipos de wominios y su comportamiento ante la aplicacién de



un canpo magnético externo, ha sido corroborada por otros autores a

través de distintas técnicas experimentales en un rango de temperaturas
(1100 K) difevente al de nwesio experimento. Bn este estudio mostrawos
que, para el caso ﬁ”]100j, La variacion de “r con T que obscroamos o 1‘< 16
¢s coupatible cor lu cvistencia de dominios con (// H. Para Ty TU el mi. -
mo mwodet indica la posibilidad de excitar 2 modos de osci Lacion Jdiference -
con lu frecuencia de HliC]TM)H(kt? utilizada; eilos corrvesnonden a Ins con-
Iipuraciones con Q// 1 y coil [L I pe.o el gran ancho de Tinea nos jwpi-
dion resolver lus linecas de resonancia correspondicite a estos 2 tipos

Jde dominio.

Para temperaturas por debajo de 1‘() observamos una pérdida gradaal de inten-
sidal de la 1inea de resonancia la que ya no sc observa a 1230 K. lado
que en este rango de tamperaturas la resonancia sce produce a campos crecicn-
tes atribuimos la desaparicion del espectro a la inestabibrdad de la con-
liguracion con Qlu'ﬂ. Como no se trata de un-proceso critico sino gra-
dusd establecimos que las nuevas orientaciones de cquilibirio han de al-
canzarsce por movimicento de paredes entre dominios adyacentes. e este mo-
do los dominios con gj,ﬁ ocupin porciones cadia vez mayore: del cristal a
expensas de aquéllos con iﬁﬂf?. Considerando que, en cada temperatura, la
puestra esta sometida a la accidén de un cumpo promedio igual o “r obtuvi-
mos wia descripeion cualitativamente correcta del proceso y, dadias las

aproximacioncs involucradas, tambicn aceptuble cuantitativamente.



Magnetic Resonance in antiferramagnetic isolator with strong exchange

interactions. Case of KNiF,,
Abstract

In this work we study the magnetic resonance of KNiF? in the paramagnetic
and antiferromagnetic phases as a fuictionof temperature.

‘The KN1F3 magneti. resonance spectrﬁm shows a very broad single line

and therefore we had to fit the experimental line to-a theoretical shape
calculated from the dynamic equation of the systems's magnetization in
order to obtain the physical paraneters.

We assumed that the system is described by the modified Ploch equation in
the paramagnetic phase and by the Landau-Lifschitz equation in the antife-
rranagnetic phase.

We measured a temperature constant g-factor equal to 2.31 and a temperature
variable linewidth in the paramagnetic phase. In the range'P—;‘TN we
observed the critical narrowing of the line which is characteristic of
cubic campounds. At higher temperatures we observed a linear depend.nce
of the linewidth with 7. We atribute such a behaviour to the contribution
of the single-phonon relaxation mechanism. On the otheyr side, by
extrapolating at T -0 this linear dependence,we obtained the exchanye
narrowing linewidth and the psoudodipolar constant. The pseudodipolar
interaction is particularly impo.tante in KNiF3 because of h.s strong
exchange and his importante [\ g.

We analized these aspects by considering an effective hamiltonian campatible
with the chrystallographic. and magnetic synuetries for the Ni2+'site. The
hamiltonian has single-ion terms and ions pair interations terms. The
inclusion of the isotropic exchange interaction and anisotropic terms
which are linear in each site's spins gives account of our results but

are not enough for explaining the fenomenological anisotropy in the
ordered phase.

We measured the T dephdence of the r¢sOnance;field Hr in the
antiferromagnetic phase. By lowering the temperature and crossing TN

we observed that Hr’ which is’constant at T 3, T, varies heavely with

N

T below TN' This»behaviour allowed us to determine TN = 247 K. At

T < TN the line shifts towards lower fields up to Hr =0 at TO = 242 K.
For TH(TA temperatures the line shifts towards higher fields.



We used the quasiclassic model with the molecular field approximation
3 can be described by

means of two antiferromagnetic coupled sublattices whore the interactions

in order to esplain the Hr vs T dependence. KNiF

-
between both is given by an effective field H_ ., -\ M (i # 9).
The anisotropic interacions can be described by an effcctlvo field
Ha(i) =K/ M(i) - Both HQ Y Ha are zero at T = TN and reach their

maximm values at T = 0. At T = To the enerqgy gap in the dispersion
relation for antiferromagnetic magnons 2”(3Ha is equal to the microwave
energy of the experiment.

We obtained also the dependence with T of the anisotropy constant and

of the intrinsic linewidth characteristic of each sublattice. From these
parameters we obtained the effective linewidth for the coupled system.This
linewidth has a minimum at T = Ty’ @ fact that we explain by considering
the exchange rescrvoir:nodel.

'I’he anlsotropy encrqgy of KNi I“3 is minimun when the. antiferromagnetic vector
( Q/ ) is parallel to any f100] direct:ion. Therefore a
multldomnm tmcturc is likely to exist below T . Other authors reported
the existence of the 3 types of domains and thelr behaviour on the
application of an exterrnl magnetic field, in a temmerature range
different from ours, and using other experimental technicues.

In this work we show that, for the H // lOO]case, the H vs T, denendence

at T ’I‘ is cumpatible with the existence of domains W11h L// H. For

T \T t:he same model hows the possibility of exciting two different
OSCLllat‘Lon rnodo w1 ‘h thr‘ J"(‘d microwave frequency;they belong to the
confiqurations ( /f I y ( _l_ II. The broad linewidth did not allow us

to rosolve the two resonances.

For T < TO we observed a gradual loss of intensity of the resonance

line, which is no longer present at T Q 230 T.. Due to the fact that in
this temprrature range Hr is increasing we assign this loss of intonsity
to the instability of C [/ T configurations by wall movemente batwoen
neghbour domains. In this way the é L ﬁ‘ddna.i ns Fill greater fractions
of the sample. Dy considering that the sample is in presence of a mean
Tield 1 = “r we obtained a corre ‘C‘L cual tative and cuantitative

drscription of this process.
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1. Aproximaciér Quasi-Cldsica puara describir materiales maond'icos.

lan endo en cusnta sus propiedrdes moonéticas, los sélidos so- dividen en dos
categorias: débilmerte magnéticos cono los paramaqnéticos y difnugnéticos Y
fuertemente magnéticos. Estns dltimos se caracterizuan porque baijo ciertas
condiciones exhilben un ordenamiento magnético espontineo de largo alcance.
Existen diversos tipos de ordermiento maqnético, cada uno de ellos prescnta
curacteristicas propias. Asi, mientras que los materiales ferromagnéticos
poseen grandes valores de momento magnético macroscépico en ¢l estado orde—
nado, los antiferromagnetos ticnen mamento magnétioco nulo.

El magnetisnmo fuerte de compuestos inorgdnicos aparece en cristales que
contienen &tamos con capas internas parcialmente llenas y o<l momento mag-
nético macroscipico depende fundamentalwente del spin electrdnico resultante
y no del nouwento magnético orbital de estos atomos. El ordenamiento de los
spins se produce espontdneamente a tomperaturas menores que una cierta
tewperatura critica TC( temperatura de Neel para antiferromagnetos) y tiene
su origen en la interaccién electrostética entre los electrones de las capas
internas pertenecientes a atomos vecinos.

Para sistemas de iones magnéticos con esi idos excitados energéticamente muay
separados respecto a kT la descripcién de contribuciones de las diversas
interacciones microscdpicasdel conjunto de nicleos y electrones puede hacer-
se a través de un formalismo de haniltoniano efectivo en ténminos dc opera-
dores de spin que se encuentran distribuidos en la red cristalina segln la
ubicacién de los iones magnéticos. Se llama interaccién de intercanbio

a la parte de la interaccién efectiva que depende de la orientacion relati-
va de los spins. '

Bajo las condiciones mencionadas previamente es posible describir el siste-
ma por operadores de spin efectivo de manera que las propiedades magnéticas
de una sustancia se calculan considerando un conjunto de dipolos localizados
interactuando entre si, siendo la intensidad de la interaccidén iqual a la

w (1) da una des-

integral de intercambio J. Esta aproximacidén "Quasi-clasica
cripeién cualitativa correcta y en ciertos casos también cuantitatica de
sustancias fuertemente magnéticas. El tratamiento quasi~cldsico también
puede ser simplificado reemplazando la accifén de los dipolos individuales

en w sitio por un campo efectivo (campo molecular de Weiss) gue es propor—
cional a J y a la magnetizacién pramedio de la sustancia.

£l momento magnético por unidad de volumen que aparcce cn materiales magné-
ticos a T { T, se conoce como magnetizacidn espontéanes del sistema M. Su
nacnitud depende de la temperatura y su mayor vilor tebrico es la magnetiza-

cién de saturacién Ms'



Las sustancias magnéticas exhiben anisotropia magnetocristalina, la cual

se pone de manifiesto -uando se miden propiedades magnéticas a lo largo de
distintas direcciones cristalogréficas. La interaccidn de intercambio fija
fnicamente la orientacidn relativa entre 2 spins pero no la orientacién ge-
neral. Esta degeneracifn direccional es reducida por interacciones magnéti-
cas anisotrdpicas quedando s6lo unas pocas direcciones dentro drl cristal
gue minimizan la energfa libre cuando los spins son paralelos a ellas. A
estas direcciones se las llama ejes de facil magnetizacién. En general el
cristal contiene varias rcgiones o dominios donde los spime resultan para-
lelos a los distintos ejes de fdacil magnetizacién. La formasifn de dominios
cstd favorecida por consideraciones encergéticas, las que défnen su ntmero ,
forma, dimensiones y distribucidn espacial. »

En compuestos antiferromagnéticos como pueden ser los 6xidos o sales de me-
tales de transicidn, los atomos magndticamente activos estén separados
entre si por Atomos magmdticamonte neutros. Tn estos casos la contribucién
principal al intercambio es indirecta a través de intermediarios no magné-
ticos. En la aproximacidn quasi-clésica la confiquracién de spin antiferro-
magnética puede ser representada por un conjunto de 2 o mis subredes ferro-
magnéticas interpenetradas resultando nula la magnetizacidn total del sis-
tema.

El siguiente esquema representa en (a) el caso de 2 subredes. En (b) repre-

i Fue ‘, ‘%Z
B s e T
- T \ W =0
B ()
—~ .
— 4 \\\\ )‘- -
Hn lL l
| SE
H My Ha

LD e



sentamos las magnetizaciones de subred orientadas a izquierda y derecha
por los vectores Mi y‘;l ‘ M1 % ‘42 representan el momento magrictico do spin
por unidad de volume.a. Si no hay campo aplicado, o sea H=0 es Mﬁl-km{v,l,).: 0.
En (c) representamos el caso oo que H es nenor que un cierto c;mii)o crit. o
1102. En este caso la magnetizacidn resultant - ¢s lineal con . Si II > “c2’
como en (d), 'I\7ll )/7\7[7 resultan paralel»s a ii'obtcniéﬁdose un compor taniento
tipico ferromagnético. /(LHC2 ( /{Lmonmnto de spin asociado a un atamo)es del
orden de la energia de intercambio.

Si se tiene en cucenta la anisotropic magnetocristalina, se obhservard una
recpuesta del sistema dependiente de la orientacifn de H relativa al eje

de facil magnetizacidn, Si H es perpendicular a dicho eje, todo ocurre camo
lo explicamos en el parrafo anterior: la configuracién inicial con I poquoe-
fio es la mostrada en (¢) y se llega a (d) cuando 1l supera a “c2‘ Pero si
Il se aplica paralelo al eje magnético, ﬁl Yy fﬁ; permaneceran paralelos a I_lj
a menos que 1 supere en magnitud a un nuevo campo critico Hc‘L' Cuando esto
{1tino ocurre entonces se alcanza la confiquracién mostrada en (c).

La respuesta del _istema incluyendo anisotropia se puede esquematizar asi:

PME = B

l—'{.’; { - C2

Al variar la temperatura, cuando T crece desde 0 K, la magnetizacibén de

subred decrece y se anula en TsTN. Tiene lugar una transicién de fase

> 2a. clase caracterizada por la formma lambda tipica del calor especifico.

Tambidn sc observan anamalfas en otras propiedudes magnéticas. En cuanto a
‘

la succptibilidad X., por encima de TN varia de acucrdo a la ley de Curie-

Weiss y tiene un méaximo en T = TN y una fuerte dependencia con T a T <'1‘N.



4
2. E1 fenfmeno de Resonancia Magnética.

Si una sustancia magnética se coloca en presencia de un campo magnético os-

cilante h(t) puede absorver encrgia del mismo. Lsto se manificsta en la a-
- - :

paricién de wna componente -} Men M tal que , si h es chico, JAM =I&b. }QL

es una cantidad tensorial y compleja, conocida como suceptibilidad dinimica

del sistema.

Para que el proceso sea efectivo la frecuencia de oscilacidn de h debe coinci-

dir con la de un modo propio de oscilacidn del sistema. Este es ¢l fendme-

no de resonancia magnética. TLos modos propios de oscilacidn se obtiencn re-

solviendo 12 ccuacién de movimiento de la magnetizacidn de subred para cl

caso antiferromagnético

~-

4 ﬁ': -— ‘}\\bb ?\ F*Ti ( = (} 9_; (1)

b es la constante giromagnitica y en ”Ti incluimos el campo H aplicado
L . —y
externamente y los campos internos actuantes sobre la subred i. HTi esti

dado por

B, 2F - (2)

L = - -y
DM
con F denside! de cnergia libre [lenomenoldgica del sistema de 2 subredes
acopladas.

ne (1), la frecucncia de resonancia magnética depende de los campos in-
ternos, por lo que una forma de cstudiar la dependencia de estos campos

con distintos parametros controlados externamente es medir la resonancia
magnctica del sistema.

I.a aproximacidn quasi-clisica permite cstablecer solamente la formo general

Jde 1a expresion de la encrgia libr~ y por lo tante de HT' Si sc desca com-
parar los r«sultados del experimento con una forma concreta para una dependen-
cia, por cjemplo la dependencia de la constante de anisotropia con la tem-
peratura,seri necesario usar melolos definidos calcrlan’o las propicda-

des toermodindimicis a partir del hamiltoniano propucsto nara el sistema.

In 1a Tasc pa amapgnérica, la dependencia con la temperatura de? ancho de

Jinea de resonancia magn€tica estil gobernada, po o T ~- T_, por la co-
rrelacidn entre spins. La teoria de canmo molecular desnrecia estas corre-
laciones v entonces ofro tipo de aproximaciones deben ser usadas para

cstudiar estos fendmenos.
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3. KNiF, : descrip-cibén y propiedades.

KNiFS, objeto de esta investigacibn, c¢s un compuesto antiferromagnético.
Cristaliza con la estructuia cubica perovskita OA.
ra 1 esta estructura pucde interp.retarse como una red fec de (KFSJZ- con
tersticiales ocupados por iones NiZ+

Como se ve en la fioeu-

A temperatusa ambiente el parametro de ved es a = 4.01 ﬂ!z)
In la celda perovskita, cada iorn Ni2+ se encuentra en el centro de un octa-
edro formado por los 6 iones I mis préximos vecinos y cada Foes coti-

74 74
neal con 2 iones Ni© . Los Ni©  formun uni superestructura magnética
cibica simple con una distancia cntre ioncs igual a .u(s). Sus momentos
magnéticos estin dispuestos en una estructura antiferromagnética tipo G
0 sca que cada NiZ+ ticne como primeros vecinos magnéticos 6 N12+ con
spins antiparalelos al propio. Como puede verse en la figura 2, la red
magnética tipo G puede descomponerse en 2 subredes ferromagnética fcc
1nterpenetradas.
La interaccidn de intercanbio entre dos iones N12+ es isotrépica y des-

criptible por un hamiltoniano tipo lleisenberg

—> )

Cﬁ); 05:%3 (3)

F_

3

H

{

e

oA
o

donde JL0 ¢ igual a 43 cnf1 (4), es la constante de intercambio entre pri-
meros vecinos. La interaccién con los segundos vecinos magnéticos puede

ser despreciada ya que es del orden de 0.005 J.(S)
A bajas temperaturas la magnetizacion de subred es paralela a las direc-
ciones [}UU] (0) existiendo por lo tanto a priori 3 tipos de dominios posi-
bles.

A diferencia de otros compuestos de la serie K(Mctal)FS, 1la celda clbi-

ca del KNiF3 casi no se deforma al pasar de la fase paramagnetica a

la fasce ordenada. La existencia de un pequefia distorsidn tetragonal

segin las dircecciones [1OQ]hu sido puesta en evidencia por la observa-

cion de dominios antiferromagnéticas usando ténicas de topografia por

(6)7) .

rayos X Esta distorsion ha sido evaluada cuantitativamentce por

Moncy et ul(g), alcanzando un valor miximo de 4 x 1072 9 a T %QK.
)

La densidad de energia libre fenomenolégica dependiente de T es™™



Figura |1

Pstructura cristalina y magnética de KNin



Red antiferromagnética tipo G



Fo= - A ET4 . FTQ, 4

- % (M Mg+ Ml MiG gigHe) /M ¢

(4)
E ~ 2 - '2‘ 2
v ( e\ q ;LZ M'z k{\ " ell,’bi “‘\ = ?;; + HﬂﬁbH?R‘ ) /M‘.;.( 4

- ti ' K &{1 + th‘\

En I hemos considerado tmicamente las contribuciones magnéticas,provenicn-
tes de la cenergia de intercambio, cnergia magnetocristalina ¢ interac-
cidon Zceman entre las magmetizaciones de subred y un campo magnético cox-
terno. A es la constante de campo molecular y K es la constantc de
anisotropia cibica.

A partir de (4), uvsando (2) pucden deducirse los campos efectivos de
intercambio Il y de anisotronfia H, . Estos campos, medidos por Ganot .

L (9

et al""’, valen a T~ 0 :

L{Q. = 4,55 x {0 (ﬁimeé
(5)

&) =
Ha = 4d x 107 Grawdl



4. Plan de trabaijo

KNiF3 es un conpuesto oon una estructura magnética y cristalogrifica muay
singple. Su alte temperatura de Jeel y baja constante de anisotropfa ha-
ce que figure, juntc a RanF3, cam uwo de los mejores ejemplos conoci-
dos de campuesto tipo Heiseuberg tri-dimensional. Jsto 1o hac? nuy atrac—
tivo cono modelo en cdlculos tebricos. A pes.x de ésto  la rosoncacia

paramagnética vy la resonancia a.tifer.cragnética de KNiF. no ha sido ob-

3
jeto de un estudio detallado. Existe solamente un informe publicado por

(10)

Petrov y Kizhaev presentando algunos puntos medidos a .5 Gz y que

fué interpretado por Curatella et al(n)
En ~ste trabajo presentamos un estudio de resonancias magn&ticas (para-
y antiferromagnética) de KN1F3 a 9.3 dliz. El pardmetro que variamos ex-
ternamente es la temperatura de la muestra, abarcando el rango que se
extiende entre 520 Ky 230 K en que el espectro deja de ser visible.

Utilizamos muestras preparadas a partir de dos procedimientos distintos

Mucstra I, monocritalina, ‘I‘N = 246.4F. El né&todo de tabricacidén es des—
cripto en referencia (12).

Muestra II, policiistalina, '\1 = 253 K. Fué preparada a partir de solu-

ciones acuosas de NlCl,) y Kp- Iﬂ?‘(l?’)

La diferencia entre la TN de las muestras I y II no se entiende Lodavia(2) .
Desde el punto de vista del experimento de resonancia magnética, hemos
comprobado que ambas muestras tienen un camportamicnto similar.

Siendo éste un primer estudio sobre el fenmeno de resonancia magnética

en KNiF3 nos propusimos oo objetivo analizar e interpretar a partir

de teorfas cxistentes las propiedades niis sobresglientes del espaectro
tanto en la fase paramagnética camo en la fase antiferramagnética.

En el capitulo IT presentamos el equipo experimental utilizado. Desde

este punto de vista debimos resolver 2 problemas:

a)la necesidad de un buen control de la temperatura de la muestra scbre
todo en el entorno de TN’
b)la obtencién y procesamiento de un espectro de"linea ancha" caracteris-

tico de KNiF,, entendiendo por linea ancha un wicho de linea camparable

al campo H in que s¢ produce la maxima absorcidn.

En el capltulo ITT preseintamos el estudio de la fase paramagnética. De-
tenninamos el factor-g y analizamos la dependencia con temperatura del
ancho de 1linea en base a tres tipos de mecanisimos de relajacibn: spin-spin,
spin-fondn y modulacidén fonénica del intercanbio. Los resultados per-
miten la evaluacidn de un témino importante del hamiltoniano de spin

del KNiF., tal es la constante sudodipolar.

3
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En el capitulo IV presentamos el estudio de la fase antiferramagnética.
En TV.1l. estudiamos la confiquracidn de spin de equilibrio en presencia
de un campo magnético aplicado. Analizamos la posibilidad de que la con-
figuraciton de minima energia se alcance por medio de 2 procesos campe-
titivos:

a) rotez~idn Jde spins dentro de cada dominio y b) movimiento de paredes
entre dominios. Este estudio es necesario a fin de determinar cuales
son los modos de oscilacidén del sistema excitables en nuestras condinio-
nes: experimentales.

Fn IV.2. calculamos la dependencia de la frecuencia propia con H para
las distintas situaciones plantadas. De esta manera, midiendo Hr sobre
el espectro de resonancia magnética, es posible evaluar la oconstante

de anisotropia. En el caso de espectros de lineas auchas el procedi-
miento es mis complicado y a fin de obtener la informacidén que nos
interesa tuvimos que adoptar un modelo para la forma de linea al cual
ajustar el espectro experimental. Presentamos el cilculo de kﬁ(parte
imaginaria de k({ ) en IV.3..

En IV.4. mostramos los resultados obtenidos para la variacidén con tem-
peratura de la constante de anisotropia, intensidad y ancho de linea y
discutimos estas dependencias cotejdndolas con modelos tedricos y con
otros experimentos.

En V presentamos las conclusiones generales de este trabajo.

5. Sistema de unidades utilizado.

Usames el sistema Gauss. De modo que la suceptibilidad a la que nos refe-
rimos es la suceptibilidad por unidad de volumen de la muestra, que en

este sistema de unidades resulta adimensional.



[T. Lxperimental
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l.os experimentos de resonancia magn. cica tanto en la fase paramag-
nética como en 'a fase ordenada rueron realizados con un espectro-
metio homodino "Varian' onerund» en buada X (~9.3 (11z).

Por razones de sensibilidad que discutiremos cnscgiiida la muestra fué
colocada en una cavidad rescnante. La cavidad wtilizada , "V4531-dual"
resuena en el modo TE|U4 y ~onsiste de 2 cavidades TE1“2 acopladas. 1l
campo Il dc y ¢l de microondas h tueron sicmpre perpendiculares entire si.
Fn algunos cxperimentos fué necesario conocer la intensidad relativa de
las lincas a diferentes temperaturas. A fin de controlar el equipo en
estas diferentes condiciones resulta interesante contar con uit muestra
de referencia a temperatura constante. La  V4531-dual puede alberpar 2
mucstras en exactamente la misma configuracion de campo h como sc mues-
tra en la siguiente figura:

. N ‘
‘ V24,

Figura 1 >

:" ;
e
Ac

ClRCUNVT O
Do TUCo Ol Das

Usando técnicas de modulacidn de campo,se cbtiepen alternativamente los
espectros de (1) y (2). En (1) se colocd la muestra a estudiar y en (2),
también KNiF; pero mantenido a temperatura ambiente.

i1 espectro de resonancia magnética de KNili consiste de una Gnica linca
muy ancha siendo el ancho comparable al campo en que esti centrada (A Iy~
5000 Gauss). En estos casos se observa un espectro caracteristico. bin la
figura 2 mostramos las diferencias entre un espectro normal de resonan-

ria magnética y un espectro de linea uncha. Los espectros corresponden

- . - n
a la la. derivada de la potencia absorvida, proporcional a a¥” 7.
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AR b
(a)
— ///’ _
H=e NS
T
(b)

Fipgura 2

Lspectros de resonancia maenética correspondicente a dV//dil.
(a) lspectro normal.

(b) Espectro de 1inca ancha.



13

I. Obrencidn del espectro de KNil,

KNiFS es un compucsto magnéticamente concentrado por 1o que seria de espe
rar un espectro con una excelente relacion seial-ruido. Lsto no es asi y
por varias razones ue analizaremos a cuontinuacion.

, . . . - 14
LY nimero minino de spins detectado por un dado espectrémetro es( ),

Ny o 2 cdlg « UL+ Tn) ("

donde Z e¢s un nimero que expresa la calidad del espectrometro.

I'ntonces los espectrometros son poco sensihles en lo que respecta a de-
tectar lincus anchas. Por ejoemplo el espectro de resonancia magnética de
KNiFS, considerando cantidades iguales de muestra, es del orden de 100 veces
menos intenso que ¢l del compuesto magnéticamente concentrado SO4CU.5”20
que tiene A lly,~00 Gauss. Para lincas de ancho comparable, un factor impor-
tante es la temperatura de transicibén. Asi GdVO4(ls{nntiferromagncto con
TN«JZ.S K, a 300 X da una linea del orden de 2 veces mas intensa que la de
KNiF.

Los espectros de fondo uriginados en impurczas de los portamucstrus o en

la contaminacién de la cavidad resonante, en general, son tambicn anchos.
Es dificil liberarse de ellos cuando se estudi@ una linca ancha sin perder
al mismo tiempo la sefial que interesa y tampoco es sencillo descontarlos
correctamente, asi que en general distorsionan la informacioén.A este res-
pecto Lo mejor que puede hacerse es usar téenicas de modulacion de campo

(14)

importuante pérdida de sefial. Para mejorar esta situacidn se trata de aplicar

detectando  d f/di. Pero como se ve en la figura 3a ésto implica una

~_ A M,Q'LQ’LLJ‘\ W Seca sl ‘ -D'vﬂz)&uxﬁ‘\
N /
A0 -
o 7
o s 7
/dkbu i A
w i //
e
\ A B
Nt [ An
U ! b
oA ) 0.
(b)

Figura 3
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un campo modulante “mod de la mayor amplitud posible siempre que no se
distorsione. la linea. L1 valor optimo de Hmod depende del ancho de lineca
del espectro cn estudio (figura 3 b). Volviendo al cjemplo de SO4Cu.3120,
éste valor dptimo es de ~ 20 Gauss. El valor optimo para KNiF3 es mucho
mayor que los camnos de modulacion que técnicamente pueden ponerse so-
bre la muestra. Asi que la amplificacidn de la sefial serd ~s 20 veces
menor cn KNiF3 que en SOACU.SHZO por cste concepto.

Trabajando con la cavidad V4531-dual medimos la rclacién altura de scfial
vs Ho g4 que se muestra en la figura 4. la relacidn sefial-ruido desmcjora

sensiblemente para Il <1 Gauss.

I\U)J\) e
R /

/I
/
L9, ///
/
Eigura 4 ’/
/
//
- A ,
I/
/
PR S, «_//
, i ) Hamerd QETIPIN )
10 9./) 30

Otra razén cn Favor de la deteccidn en primera derivada es que, en general,
pronorciona mayor informacion. ' tiene un dnico pumto caracteristico,

cl nico de mixima absorcién, mientras que d Yt 7an tiene 3 puntos caractec-
risticos que permiten medir los campos Ho’ ”m y HM en que d k”/dH es 0,
minima y miaxima respectivamente(ficura 2. n algunos casos, como sc expli-
ca en ct apéndice A, tamhién sec hizo doble modulacidén de campo detectan-
dose dz 14 /(le.

Nosotros dispusimos como miximo ¢~ un campo de 15 KGauss. Dado ¢l ancho

de Tinca, ~on un barrido en campo de esta magnitud, X" cs distinta de 0

cn todo ¢l rango con lo cual no es [dcil determinar 1la 1linca base( o

o T S M : - | Iv
recta que pasa por d ¥ /dil = ¢ ). Veremos enscguida( figura 6) que dVan
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cam! ia de signo al cambiar el sentido Jle H, entonces se puede delinir la

1Tnca base barriendo 2 veces cada espectro como se muestra en la figura 5.

Ve N
/ N
/ ™~

Figura 5

In un espectro corriente de resonancia magnética toda la intormacién se
obtiene midiendo puntos caracteristicos dcl espectro. En un espectro de
linea ancha la informacidén no es siempre obtenible de esta manera y,

como veremos, a veces es indispensable medir 20 o 30 puntos no caracteris-
ticos para ajustar modelos tedricos a los puntos experimentales. En este
sentido es importante la linealidad en el barrido de H. Nosotros hemos u-
sado para este fin 1la unidad Varian "Fieldial" que comanda la fuente de
poder del electroimdn rcgulando con una punta Hall. En anchos de barrido
de 10 a 15 KGauss 1la linealidad es ~ 0.5 %. Los barridos se raliza-

ron en tiempos de 5 o 10 minutos.
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2. Procesamiento de datos experimentales.

Las diferencias en la forma de linea que se observan entrc un espectro
normal y un espectro de linea ancha (figura 2) pueden explicarse teniendo
en cucnta la polarizacidn lineal del campo de radiofrecuencia h utilizado

(13)

en cxperimentos de resonancia magnética 0 sea

17 2 2 h, e () © @

liste campo se¢ pucde descomponer como la suma de dos campos circularmente

nolarizados en sentidos opucstos:

-

[,\+ I (@m@m‘z‘, + leer (W) g, )

-~ ) P 2 -0
o =l ((»‘,m wet) § - dew (wt) 3 )
Con 1~ que los miximos de absorcidn Se producirin cn campos H tales que:

H = i\cc/% o= Hsy
. (4)
H=-thw/ap = - Ha

Estas igualdades son vilidas cn la fase paramagnética. Las ecuaciones equi-
valentes a (4) correspondientes a la fasc antiferromagnética serin Jiscu
tidas en TV.

In situacic e¢s ordinarias la resonancia centrada en I = -Hr no cs obscrva-
ble cuando sc barre H 2 0. Pero si ¢l ancho de 1inca es comparable a ”r
entonces se observard la linca rcsultarte de 1la composicidn de ambas reso-
nancias como sc muestra e la figura 6.

Nel cepectro Je KNjTJ nos interesa obtener ., para cvaluar el factor-g

v ol ancho a altura mitad Alhu(o 1a cantidad cquiraleate AIHW’Sj sc tra-
baja con 4 k'/dil) asociado a los mecanismos de relajacin del sistema de

spins. Como vemos en la figsura 6, cstas magnitudes no prieden medirse direc-
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H ™~ )
o T
N T
| T
1
Fb
N\ /
N - /.
AHpp
e —+
- Figura 0
Composicitn de las lincas centradas en —llr ( )y 4"1r (-e-e-2)

Lo linea resultante (—o—o—o— ) cambia de signo al cambiar el sentido

de Il. O =1, - Hm (figura 2) .
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tamente sobre el espectro ya que (HM - Hm) #‘AHPD y HO i “r' Tam-

poco existe una rclacién sencilla entre ellos, sino que esta relacidn de-
pende de cudnto vale ¢l cociente Anppmr'

Presentamos en cl apéndice A el método usado para evaluar Alﬂw)y'ﬂr. Con-
siste basicamente en extracr la informacién de la parte del espectro que
sc¢ deforma menos por la prescncia de la linca centrada en - Hr’ o sca

la que corresponde a campos mayores a Hys- Mediante un andlisis numérico
encontramos relaciones generales entre mintos caracteristicos medidos cn
ecsta zona del espectro sobre d Yran y dz }dez y nucstras incdgnitas. Es-
tas relaciones son vilidas para AIHW/Hr<(S, cubriendo ampliamente ¢l ran-
go de nuestro interés. El método fué desarrollado para lineas que respon-
den a una forma lorentziana y el error cn la determinacién de los para-
metros cs A 3%.

En caso de nccesitar mayor precision o cuando los espectros no responden
a una forma lorentziana, como vercmos sucede a T £ T,,, ajustamos a los da-
tos cxperimentales las formas tedricas apropiadas usando rutinas de ajus-

te por el método de minimos cuadrados(16’]7).
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3. Variacidn de la temperatu.a de la muestra

LIl espectro de resonancia magnética de KNiF3 fucé observado entre 230 K y
510 K. Para consecguir este rango de temperaturas sobre la muestra se
usaron 2 métodos:

ajin sistema comercial (Bruker). Consiste esencialmente en un chorro de ni-
trogeno gaseoso cnfriado inicialmente a Ta,90 K y cuya temperatura puc-

de estabilizarse en un valor superior mediante pulsos de voltaje aplicados
a un calefactor colocado en el camino del chorro gasecoso antes de que

éste incida sobre la muestra.la estabilidad en temperatura depende de va-
rias condiciones pero en promedio es de + 1.5 K. Este sistema fué usa-

do en las mediciones a altas temperaturas.

En el entorno de TN las propiedades magnéticas del material cambian fuer-
temente lo que se traduce en grandes cambios en el espectro con pequeiias
variacionés de T. A este respecto, la principal desventaja dcl sistema
Bruker es la de provocar saltos intermitentes(uanque pequeiios) de tempera-
tura,

b)Dedo frio de cobre diseflado especialment~ para este experimentot]g).

Iilegimos un sistema que consiste esencialmente de una barra cuya superficie

se encucntra térmicamente aisla- P s P
da y que conecta la muestra a un -

~ - ""B]L'Lv\v\
baiio mantenido a temperatura cons
tante.

: - @ cafedton

Resolviendo. el problema de con- : L -
duccién del calor a través de 2o e -,

una barra aislada se obtiene un
acercamiento exponencial a la temperatura del baio con un tiempo caracte-

ristico dado por:

}C 2. c
t. - 4§ Co () (5)
(i CT
donde es la densidad de la barra, Cv su calor especifico, CT la con-

ductividad térmica y d la longitud.
Nos interesa una respuesta ripida ya que en el curso de un experimento
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hay que cambiar muclias veces la temperatura de la muestra. Por ello se
el?qi6 hacer la barra de cobre (t. = 1.05 dz) frente a otras opciones
como bronce (tC = 8.33 dz) o0 acero inoxidable (tC = 62.5 dz), d esta fi-
jada por el discfio de las piezas polarcs del electroimin.

Un calefactor cnrrollado a la barra de cobre permite obtener *~mpera-
turas intermcdias cntre la del bafio (a 77 K) y temperatura ambiente.El
equipo puede trabajar también a temperaturas por encima del ambiente, pu
diendo 1legar hasta ~ 400 K dado el tipo de pepamento utilizado.

Dadas las condiciones especiales de nuestro experimento no nos es posible
bombear continuamente el sistema manteniéndolo en muy alto vacio.

Por esta razén la aidacién térmica de la barra no ecs perfecta y aparccen
otras fuente de pérdidas de calor que no fucron consideradas al obtener
(5). La mis importante cs la pérdida convectiva que puede ser disminui-
da colocando una pantalla fria.

La temperatura final que puede alcanzar el sistema depende de la aisla-
cién térmica de 1a barra. Para poder trabajar a las temperaturas mis ba-
jas del rango es necesario mantener vacio de difusora («410—4mm de Hg) .
La vdlvula tipo Robinson que sc muestra en la figura 7 provee un cxcelente

método para scllar ¢l sistema una vez evacuado

fcm

Figura 7

Valvula tipo Robinson

.1 seccion de la barra de cobre debe ser pequeiia dado que deseamos que su

introduccion dentro de la cavidad de microondas altere lo menos posible

al sistema. En 11s cavidades Tﬁ1n, cxiste una ~ona cilindrica central de
[N

(19)

—~ 2 m de difmetro ¢ nde ¢l campo cléctrico es nulo v en cl centro
de Ticho cilindro el campo magaético h es miximo. Este es entonc s el
lugar ideal para colocar la muestra. lintonces, atornillamos sobre una

harra de cobre de 2 mm de difmet.o distintas tipos de portamuestras
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seglin las exigencias del experimento.

'l equipo es metidlico en su parte inferior micntras que la parte superior
es un cilindro Je cuarzo de 11 mm de didmetro de calidad adecuada para cl
trabajo en resonincia nagnética (usamos Suprasil de leraues). En algunos
experimeatos es necesario rotar la muestra respecto de 1i diveccior del
campo magnético, para poder hacer esta operacidn mante:icndo el t ien con-
tacto térmico ¢ 1itrc muestra y barra hemos tratado de obtener un equipo
liviano de modo que todo el sistema pueda ser rotado manualmente a tra-
vés de un montaje goniométrico.

[:1 contacto entre la barra y el banc se hace con una pieza liviana de gran
sujp.crficie y relativamente poco volumen.

la temperatura sc mide con una termocupla y la salida de sus terminales
y los del calefactor se hace a través de un sello de resina epoxy.

En resumen ¢l equipo que se muestra en la figura 8 se adapta al traba-

jo en espectroscopia de resonancias magnéticas en el rango 100-400 K,

en banda X y modulacién con campos intensos a 100 Kllz. Entregando po-
tencias de hasta 3 Watts conseguimos barrer todo el rango de interés,
siendo los tiempos dc respucsta del orden de 3 minutos. En la figura

0 mostramos la relacién temperatura/potencia medida en distintos expe-

rimentos.
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Figura 8

liquipo utilizado para variar la temperatura de la muestra. En linca
de puntos: clectroimin, guia de onda, cavidad rcsonante.

1-Barra de cobre. 2- Pantalla fria (de cobre) 3- Conexidn con cl s.stema
goniométrico. 4-Poca de bombco. 5 Contacto térmico barra-bafio. 6- Cale-

factor. 7- Termocupla. 8- Salida de cables.
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Figura 9

Temperatura de la muestra en funcidn de la potencia entregada al calefactor.
La temperatura minima que se alcanza depende de la aislacion térmica de la

barra.



ITI. Fase Paramagnética.
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1. Hamiltoniano de spin d~ ](N‘iF.S .

121 2stado fundamental del ién Ni2+ ee |( 3F4 , 3d8). En KNin 21 i6n

NiZ+ s¢ encuentra en un sitio de simetria cris.alina cibica (figura L.1).
In este caso se levanta ia degcneracion orbital <ol nivel F dando lugar &
un estado tundamental sinpnlete ([1) y 2 tvipletes excitados (t5v 1) el
primero de ios cuales se encucntya a una distancia 4 = 10 Dy por cncina
del estado fundamentual. La siguiente figura mucstra el esquema de nive-

(23)

- L2+ S, .
les de encrgia de N1©oen thbS presentado por Lines en base a los

datos de espectroscopia optica de Knox et 31(24).

‘l"«
30 000 —_———— °
) - ‘r"))
{
M
L R 5(1(
N
i 20 000 "y
8 =
&
- ~ T
g
= iy
2 10 000 4
(A% -
)
e
i A = 7250 e
0 )

Figura 1



Como no cxiste estructura hiperfina ya que el {nico isdtopo con I # 0 tienc
una abundancia naturn~l de « 1% y como el sitio tiene simetria c@bica, la
degeneracidn de spin  se mantiene y se lcvanta (inicamente con la aplicacidn
de un camro magnético. i1 acople spin-o6rbita mezcla el ler. nivel excitado
con cl fundamental y el espectro de resonancia paramavnética considerando
cl spin S = 1, debe consistir de una Gnica linea con g = - 8A /A don-
de g _cs el factor—g del clectron libre y /ﬁ' es la constante spin orbita

\.VO
- . . . . 25
en el sovlido, reducida respecto al valor correspondicente al ién 11bre( ).

En un sistema magnéticamente concentrado el hamiltoniano consta de dus

tipos de términos:

Jﬁ

ion. En KNilq todos los sitios ocupados por N12+ son equivalentes y por

a) Suma de hamiltonianos de spin individuales L re lacionados con cada
lo tanto los rkgbqon todos idénticos.
b) Suma de hamiltoninnos dec interacciodn JQO) rclacionados con cada par

de iones. La suma sc realiza sobre todos los pares.

0 sca
o= 0 o v 2 Koy o
v Lv.') '
(
con

W - ?3/‘{0536,2 Mo +9 A Wa /1y -

como fu¢ deducido por Lincx(zs).

Con las constantes apropiadas, ¢l hamiltoniano dado en (2) debe des-
N
. SOF . s
cribir el caso de Ni“ diluido cn perovskitas no magnéticas.

i1 20. térino de (1) conticne términos del siguiente tipo:

B B N TSN
oy = Ry e 2 Y
] >\ r \/\
=T - e g Q}l))l 00 (.‘ (3)
+ m:_._ P u— ")"“:7[ . I'(’f‘ bs 3(\) >é

Y o

\ \

L1 ler. término c¢s ¢l intercambio isotrdpico y los restantes son términos



anisotrdpicos respectivame.te 11ncal y cuadritico en los operadores de spin
de cada sitio. Para evaluar ':)L y Q:»m 3$ necesario tomar en cuenta las
Literacciones elementales electrdnicas, tales como la interaccidn spin-
orbita, la interaccidn dipolar entre spins, la .nteraccidn coulombiana,ectc.
51 se hace un cilculo de perturbaciones hasta 3er.orden el segundo término
de (3) puede escribirse, como lo hace Cooper et ulkdb), de la siguicnte

Ky, = Z‘D% &'%b— 5(%1\‘%&813. J%\/ug” W

aonde D; incluye dos términos de origen distinto:
a) el c1a51co término dipolar (g /uJ) 2 (ry ) que proviene de considerair
conjuntamente la interaccidn spin- orblta y 1a interaccidn spin-spin y
b) otra contribucién de 3er orden con constante [)glamada usualmente seudo-
dipolar y que proviene de considerar la interac. lon spin-6rbita y la in-
teraccion coul?gb;ana.

6)

Del mismo modo el tercer término de (3) se escribe:

% Z_ QL? (=t w } @3 LJ /ﬂco (5)

C)O

(27)

canismo en 50. orden de perturbaciones utilizando como interacciones mi-

donde Qij pucde contener diversas contribuciones. Kanamori evalta un me-
croscdpicas la interaccidn spin-Orbita y términos cuadrupolares del desa-
rrollo multipolar de la interaccibn coulombiana.

Para interpretar el espectro de resonancia paramagnética sobre bases mi-
croscopicas habria que diagonalizar el hamiltoniano (1). Como ésto es im-

posible se usan otras técnicas.

El punto de partida de todos los métodos para estudiar sistemas de muchos
spins es, dentro de la teoria de la respuesta lineal, la relacidn entre
1la funcuion correlacién G(t) y la forma de 1a linea de resonancia, estable-

(28)

cida por el teorema de fluctuacién-disipacidn Para el caso de un
campo de radiofrecuencia uniforme sobre la muestra y aplicado segln la di-

reccién x, esta relacidén se escribe
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)
A \ ot . n

el

-~

V es ¢l volumen de la muestra. ¢ } indica promedio estadistico, que
A A . .
para un opetdor A es  {A) =Tr ?A, con f matriz densidad.
. . o A s . N a{f
La funcidn correlacién o G (t) = (P&[t)MX> E1 operador My = -3/ 3 Hx
. . LI /\

La componente M(do'ln magnetizacion de la muestra cs h& = <:Mt
E1 método de los momentos es una de las téenicas de ciilculo que trata
de aproximar la forma de 1linea por un desarrollo en potencias de t de
G(t) alrededor de t=0.

o , . - Ruygr
Considerando en (0) temperaturas tales que ¢ A

1 - T\O/KT y aproxi-
mando la forma de linca por &7;(( (0)/\W se tiene para el momento

P ¢ N (
encsimo J (UOmnh:
L

jum b = A7 &(EY G (0) (7

) ‘ AL l t=0

Realizando ! operacidn indicada en el serundo micmbro estos momentos
pucden escribirse en la forma de trazas de operadores y dado que la traza
es 1m invariante pucde calcularse en cualquicr base, no cs necesario cono-
cer las autofunciones de (1) y ¢ particular pueden utilizarsc las auto-
funciones de- iom¥aislados. En la prictica las dificultades se multipli-
can al aumentar ¢l orden de los momentos a calcular y sélo los primeros

son relativamente accesibles.
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2. Factor-g

Para calcular el factor-g hay que calcular el primcr mome:.to de la “uncion
forma de linea. Las diferencias de g entre KNLFS y los compuestos isomorfos
contcniendo Ni2+ diluido provendsdn de los términos de (3) que no conmutan
con(2).

Si estos términos son mucho menores que la interaccién Zeemun produciriin
una pequefla correccién y el primer moamento estard dado por una expresidn

del siguiente tipo:

‘{@‘73 _ ﬁ»/w_,k\ N %L\UO‘X (8)

™

Kambe et al(zg) calcularon ?Cmo‘ien funcion de T considerando en (3} so-
lamente el término dipolar cldsico. AllT se ve que si bien3jmw'{=0 en el 1i-
mite de altas temperaturas, a T menores apurece un corrimiento de g depen-
diente de la forma de la muestra. Lsta correccién es importante solamente

en compuestos con baja temperatura de trunsicién. Lo mismo deberia ocurrir

en principio cuando se consideran los restantes términos de (3).
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3. Ancho de linea.

Consideramos contribuciones al ancho de linea en la zona paramagnética pro-
venientes de dos fuentes: interacciones dentro del sistema de spins e inte-

racciones entre spins y la red.

a) Interaccidn spin-spin.

Los iones magqnéticos vecinos de uno dado producen en torno a €l una distri-
bucidén de campos locales reflejada en el perfil de la linea de resonancia.
Todos los términos<ieﬂéﬁﬁ(ecuacién 3) contribuyen al ancho de linea de un
espectro de resonancia mﬁqnética: la interacci®n dipolar ensancha la liiea
mientras que el intercambio, tratado como algfin tipo de modulacidn répida

del campo dipolar, produce un afinamicnto de la ndsma(302 En los casos en que
este proceso de angostamiento de intercambio ("exchange-narrowing")es efec-
tivo, las lineas responden a una forma lorentziana en su parte central y su

ancho calculado por ¢l mtodo de momentos esta dado por:

- § oy a2
4 AW - ,_‘_{:_\..,, PR SR %UQZ i\ KA (9)
’:) /2 po) b ’ : VT—T
/)/”o\ ' (RN S
(31)

donde p es una constante que varia entre 1y 3 dependiendo de la forma
de las colas del espectro de «hsorcidn.

Modiciones de ancho de linea de resonancia magnética v temperatura consti-
tuyen temas do investigacidn corriente para estudiar el comportamiento din&-
mico del sistema de spins en distintos rangos de temperatura.

Huber(32’33)

nético on sistemas para los que la intcraccidn spin-spin dominante es el in-

analiza el comportamiento del ancho de linea en el estado paramag-

tercambio isotrOpico y la anisotronia proviene de interacciones del tipo dipo-
lo-dirolo. Sv tratamiento es cercano en espiritu a la teoria de Kubo y Tomita(3?)
En la teorfa de Kubo y 'Tomita se usa una apnroximacidn de altas tempe.aturas

en el cilculo de promodios estadist.icos lo que limita su aplicabilidad a para-
magnetos vy, ea el caso de materiales maomticos, a TZ?TC.

En el desarrollo de Iuber, las aproximaciones cen el cilculo de los promedios
estadisticos se realizan sobre lus desar ollos Fourier del operador gki&i:x,y,z;

i sitio de la red)y de la interaccidn dipola:(33).

El problema fundamen-—
ral cs 1 cdleulo de fa funcidn corrclacion 'e 4 spins y se resv :lve reampla-
zindola por un produc' o de correlaciones de 2 spins Je acuerdo con la aproxi-

macidn PPA (Random=Phase Approximation) .



El tratamiento de Iluber e. resumidc en la siquiente expresifn asintética pa-

ra el ancho de linea de resoran-~ia maqnética(35):

A\'\ -'\/

4 16T E (10)
L
"3/& k l

f(T-Tc) es la contuibucibn critica al ancho de linea predominante en TAJTC.

C, es la contribucién no critica y es predaminante en T T..

Contribuciones criticas.

2]
f(T—TC) puede descomponerse en el producto de 2 factores(3”):

ﬁ(’T—’TC,\ ~ \e ~ ST (11)

El factor (5 contiene las contribuciones provenientes de la dinimica del sis-
tema de spin, es isotrdpico y dependiente de temperatura. En el factor (é’

se incluyen las contribuciones anisotrdoicas que provienun de la transforma-
da Fourier de la interaccibén dipolo-dipolo. %D contiene esencialmente 2 tér-
ninos, uno de ellos produce un incremento andmalo de All cuando T»——>Tc V4

el otro produce un an ostamiento de la linea. En el caso de campuestos con
simetria magnética cibica, el primer término se anula y es dec esperar que

no exista un ancho divergente en T . Si el compﬁesto tiene simetria tetradgo-

nal anbos términos son distintos de 0(3 )

Contribuciones no criticas,

Para T‘)i)q? el ancho de linea debe estar dado por la teoria clidsica de an-
(30,34)

gostamiento de intercambio . Entonces, si las contribuciones al ancho
de linea provienen nicamente de interaccién spin-spin, C debe anroximarse

a un valor independiente de T para T'>>'TC. Esto prodria verificarse si se
extraen las partes dependientes de T del denominador de (10) graficando

(AU < ~T ) vs T. Si afin subsiste una dependencia con temperatura en C, de-
berd sc o atribuida a contribuciones de mecanismos spin-fondn al ancho de 1i-

nea.



b} Interaccidn spin-fondn.
Los mecanismos dc rclajacion spin-fondn para sistemas con gran interaccidn
de intercambio entre snins pueden entenderse considerando el modelo de los.

(36)

3 depdsitos de energia

que csquematizamos asj:

Figura 2
I'n ¢l experimento de resonancia magnética, la encrgia de microonda in-
crementa la energia Zeeman v por un proceso de relajacion  1a encrgia
absorv’ 1a es transferida a la red. Ixisten 2 caminos posibles para lle-

var a cabo ¢l proceso de relaicion como se indica en la figura 2.

La primera po: ibilidad es que ¢l sistema Zeeman relaje a la red transfor-
mande primero la energfia absorvida del campo de radiacién on cnergia de
intercambio. La interaccion dipolo-dipolo conecta el depdsito Zeeman con
el depbsito intercambio en un proceso de relajacidon spin-spin (discutido
cn a) Jcon un tiempo caracteristico %¥_q. La transferencia de energia
entre intercombio y red, con un tiempo caracteristico %l—f’ pucde reali-
zarse a través de la modulacidn por la red de 1a interaccidn de intercam-
hio.

ATOIT ,% _— fu¢ calculado por Griffifh(37)

Por esta razon en este rango de temperaturas

y aplicado al caso del DPTH

sultandc o L.
resultando qu I A s
el ancho de 17nea producido por csce meconismo debe ser independiente de
la temperatura de 1a muestira y debe mostrar ¢1 cfecto de angostamicento de
intercanbio,

(?’8) - - N A .
1= chcontré que iy puede ser mavor que Lg_q a baias tempera-

Richarc
turas i o' intercambio eos comparahle a i energia Zeeman.ln estos ¢7sos

el ancho > 1inca deberfa depender de 1a tenperatura de 1o muestra.
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Huber(jg)calcula el tiemno de relajacidn intercambio-red para materiales
magnéticos en el entorno de T. (T ¢ TC). Encuentra que ,z/i—F ¢S proporcio-
nal al calor especifico magnético C“, coincidiendo este resultado con el
que se obtienc de arggnentqstermodinﬁmlcos. Iin algunos casos 2J}-f pucde
tawbién depender de 17, pero esta dependencia no es fundamental en las

proximidades de la transici6n ya que en compuestos antlicrrumipnéiicos C

H
diverge en T

N*
El segundo camino posible (que marcamos con doble flecha en figura 2) co-
necta directamente el sistema Zecman a la red. [n este caso

:T’S_f L ( %75-5 + }f i-f )y e1 mecanisno responsable por este pro-
cc:o es la modulacidn del campo cristalino por las vibraciones de la

red a través de la interaccidn spin-6rbita.

Si bien este tipo de mecanismo de relajacién ha sido muy discutido cn el
caso de impurezas magnéticas en redes diamagnéticas, no ha sido muy estudia-
do para sistemas concentrados. Un hecho sobresaliente, propio de mate-
riales magnéticos, es la posibilidac de que procesos de relajacién por |
fonon pucdan tener lugar a altas temperaturas (T:> TC). kn sales dilui-

das 1los procesos multifonones empiezan a ser predominantes a temperaturas
altas respecto de E/k, donde T es una medida de la separacién entre los
niveles poblados térmicamente del i6n paramagnético. Para sistemas concen-
trados, una evaluacién de T por teorfa de Campo Molecular llevaria a

T~ kTN ¥ una ancha banda de fonones estaria disponible para tomar parte

en procesos de relajacién por 1 fonén en temperaturas por encima de la
temperatura critica(sg). A

Huber(ss){obtiene una expresion formal para la contribucién al ancho de
linea de procesos de relajacidn Zecman-red, de la que puede dewucirse el
comportamiento asintético a T > TC. Si la relajacién se realiza con inter-
vencion de 1 fonén, A “s—f resulta lineal con T, puede ocurrir ademids que
al awentar an mids la temperatura de la muestra aparezcan procesos de 2

2
fonones 1llevando a que en este rango A HS_fGK'F“.
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De toda la discusidn que presentamos cn esta seccidn, resulta cviden-

te quc no debe esperarse un comportamiento unilorme cuando se compara la
dependencia con la temperatura del ancho de linca en distintos
mater.ales magnéticos, sino mis bien que esta dependencia debe ser propia
de cada compuesto.

Ademds, considerando un compuesto en particular, cs de csperar que

cl ancho de 1ineca obedezca leyes distintas scgin el rango de tempe-
raturas que sc considerc.

En general, la dependencia del ancho de linea con la temperatura cs
compleja y diffcil de analizar cuantitativamente ya que las teorias
cxistentes, como acabamos de ver, solamente nos dan comportamicntos

asintoticos.
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4. Resultados y discusid:. .

Medimos la resonancia magnética en el estado paamagnético entre TN
y 520 K. En todas las tcmperaturas el espectro consiste de una sola
linea.

A fin de facilitar el montaje experimen.al en el rango de altas toem
peraturas, realizamos las mediciones sobre una muestra policristalina
(muestra II descripta en capitulo I). Pero verificamos, midiendo algu-
nos puntos sobre la muestra 1 (monocristalina, descripta en el capi-
tulo I),que los resultados obtcnidos sobre ambas muestras son coinci-
dentes. La finica diferencia observada es en ¢l valor absoluto del

wacho de linca que es de ov 8% menor pura la muestra [. También sobre

la muestra [ verificamos que el espectro es isotrdpico.

Determinamos valores de ¢ y ancho de linea,de acuerdo a los métodos des-
criptos en 11.2, suponicndo que nuestro esnectro experimental responde
a una forma de lineca lorentziana. Comou lo discutimos en ¢l apéndice A

la forma lorentziana para el caso en que Al%nfu llr es:

ax (M) (Ul +t)

an v T T e ™
\H HA{\\\Z\)\ U f 1\“?() X

Fn la figura 3 mostramos el espectro cxperimental obtenido a 253 K y super-
pucsto a los puntos experimentales mostramos cl ajuste a la ecuacionlZ.

i la figura 4 mostrumos los resultados obtenidos: A.llpp y “r en funcion

1:1 {factor ¢ cs constantc con la temperatura ¢ igual a 2.31(4).

Como puede verse en la tabla 1 el valor obtenido estd cen buen acuerdo con
cl wmedido en Ni2+ diluido o sea quec los términos dipolar, seudodipolar y
cuadrupolar de (3) no producen un corrimiento de g apreciuble.

También en la tabla 1 vemos que nuestra medicién a 9.5 (llz coincide den-

tro del error con la de referencia 10 realizada a 35 (liz y por lo tanto

con campos magnéticos & 3.5 veces mayores a los utilizados en nuestro
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Figura
Lspectro de resorancia paremagnéiica de KNif, obtenido a T = 253 K.
)
Los circulos son pintas experimentales y Ia 1inea Tlena el rvesvltado

de su ajuste a la ccuacion (12
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Figura 4

N pr y Il en funcién de T para KNiF
obtenidos ajustando los espectros experimentales a la funcién
dada en ecuacidon (12).

3

Iistos valores fueron
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Tabla 1

KN'L]".S Res.Mag. (banda X) de N12+
' .2+ L2+
Res.Mag. Res.Mag. Onc-Magnon (9) N1 :KMgF3 N1 :KZnF3
banda X banda Q(10)] TLight Scatt. (40) (am
2.31(4) 2.29 2.08 2.2798 2.2842

experimento. i1 acuerdo entre ambos resultados justifica el haber omiti-

do en (1) términos cuadrdticos en spin y campo magnético (SZHZ) que si

bien son compatibles con la simetria clibicn es de esperar que sean chicos.

1 valor g = 2.08 dc referencia 9 fuC medido en ¢l estado antiferromagné-
tico a través dc transiciones de tipo dipolar cléctrica entre un par de
cxcitaciones colectivas. Como vercmos en IV nucstras mediciones cn ¢l cs-
tado antiferromagnctico son compatibles con g = 2.31, asi que ¢l valor dc

g cextremadamente chico obtenido en ref(9) no se entiende por el momento.

'n 1o que respecta al ancho de 1inea obscrvamos con la figura 4 dos zonas

de comportamicnto distinto siendo n table un cambio de pendiente en T340 K.
Para analizar cste comportamiento cn basc a la ccuacidén (10) primeramente
cralicamos (All;ka) vs T. Con los datos dc suceptibilidad de ref(42)
obtenemos lo que se muestra cn la figura 5. Vemos que no hay una tendencia

a un valor constante y mis afin a partir de Ta,1.35 TN notamos una

dependencia lineal con T. Ixiste oentonces wna clara evidencia de que 'm
mecanismo spin-fondn predomina en ¢l rango de altas temperaturas. Por deba-
jo de T = 1.35 TN hay un apartamiento de 1a lcy lincal.

Analizarcemos por separado cstas 2 zonas de temperatura.

a) T« T.35 'I‘N
behemos csporar gque on 1o zona de temperaturas mis proximas a Ty Tas contri-
huciones criticas a4 sa interaccion spin-spin predoninen _obre todos los
otros posibles mecanismos e relaiacién. Como el comportaricnto critico estd

Tieado ¢ 1a simetria magndtica, comparamos nuestros resultados con los del
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Figura 5

( A.pr . 0( . TY de K’NiF3 normalizado a su valor en T = TN en funcibén
de la tem,.cratura reducida T / TN' Se usaron los datos de )C(T) de ref(42).
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isomor(o RbBMFS. El RthF3 cs un cjemplo tipico en el que el ancho de 1i-
nca es totalmente debido a interaccidn spin-spin. In el 1imite de altas tem-
peraturas ( T;;STN) el ancho cs constante con T y coincidente con cl valor
que sc obticne de (9) y cn cl limite TV—x'YN no sc observa una anomalia cn

¢l ancho de linea consistente con la simetria magnética cilibica.

En la figura 6 mostramos nucstros resultados y los obtenidos para RanF3

por Gupta ct 31(45) normalizados a los respectivos anchos de 1linea en T = Ty
en funcidn de la temperatura reducida T / TN.

Se obscrva que el comportamicnto en los dos compuestos cs idéntico para

T 4 1.4 TN. Iintonces cs jasible que el onangostamiento de la linca obscr-
vado cuando T —» TN esté asociado a contribuciones criticas a la interac-

(14)

do que para compucstos clibicos:

cién spin-spin. luber hace una estimacién de esta contribucidén obtenien-

A H f;_s,h""TM\ A \5?’/2’ (13)

con <, longitud de corrclacidn entre parcs de spins.

Dutoé de difraccion de neoutrones con RthFz(dd) dan §%<DL CF-TN)~O'70 con

1.05

lo que A He oo (T—TN)

-5
Nosotro: comprobamos sobre los datos de (igura ¢ que cxiste un buen acuerdo

con esta dependencia en el raned TN.‘:'F = 1.2 TN.
Otra contribucién que pucde ser competitiva con la que citamos cn cste ran-
go de temperatiras cs la relajacidn intercambio-red (figura 2). Fs dificil
separar la contribo-ion de este mecanismo ya que actuaria adelgazando la
tinca también. Volveremos a este aspecto del problema cuando discutamos los
resultados de las mediciones en la fase ordenada.

TN i o
h) TS5 T,

Los resultados on este rango de temperaturas dan la siguiente dependejicia

a

Fineal con T
f_\\\\\\\ - ‘ioir S (1)

SO
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Iigura 6

Allpp\l') normalizado a A“])p(TN) en funcién de la temperatura reducida

T/TN. Iim 1inca 1llena datos del Ranl‘.6 extraidos de¢ relercencia (43).
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0 sea quec A.pr'ticnc dos contribuciones, una independiente de temperatura
y otra proporcional a T.

La parte independiente de T debe ser la contribucidn spin-spin no critica
al ancho de 1linca que es aproximadamente constante cn este rango de tem-
peraturas y c¢s calculable por medio de ccuacién 9.

Considerando cn (9) cl hamiltoniano (1) se obticne la siguicnte expresidn

- . . (20
para la lineca angostada por intercambio” ):

AHH" = I}—- b 522 (T od@Y  (16)
Do T

donde D v O son los valores de nii y Q1._i de (4) y (5) respectivamente cuan-
do se consideran solamente primeros vecinos. En (16) se ha tenido en cuen-
ta la red magnética cGbica sinple de KNiFife] spin S=1 del N12+.

Como dijimos en 1. ¢l término 1 conticne 2 contribucioncs y puede escri

birsc de la siguicente mancra:

D %2/3;\ /gf" ¥ Ds (17)

La constante scudodipolar sc pucde wodir en el espectro de resonancia
magnética de pares de iones magnéticos. Aunque no ha sido publicado ¢l va-

A . . s
para parcs de Ni™ dilufdo en perovskitas diamagnéticas, Owen

lor de D
sd (45)

y llarris aceptan para este caso:

Daw o 20 (AJAY 19

A Yy A fueron definidos en 1., siendo su cociente dado por:

A//_\ = (f)‘"%c\.\/f“; (19)



[ntonces para nuestro caso resulta que:

—D N { OcO G;(glu/d_d (2u)
qs e, Z . ) .
Ademis %Z /(% / é’(:} v HOO Céreans (21)

Despreciando,en principio, Q2 en (16) (tienc un peso 4410—2 frente a 1 para
Dz) se¢ obtiene un valor tedrico para do entre 30 y 90 Gauss (sepin ¢l valor
de p , ec(9) ) mientras que si solamente sc considerardla interaccién dipo-
lar clisica se obtendria un d0 tebrico de &4 Gauss.

E1 acuerdo entre do tedrico y (15),cuando se considera D dado en (17) y la
evaluacion de DSd de (20),es excelente y confirma la hipotesis de que la
principal contribuci6n a d  viene del efecto del angostamiento de intercam-
bio sobre el ancho spin-spin que en KNiF3 hay que buscur no como el ancho

de 17nea en el limite de T - o~ sino como la extrapolacién a T = 0 del
ancho de linea medido lejos de la zona critica.

In cuanto a la contribucidn d1x T de (14),como ya lo discutimos en 3.,

se debe a 1a‘predominuncia de procesos d¢ un-fonon en la relajacidén Zecnon-
red (figura 2). Como lo discute Huber(ss) es de asperar que la relajacién
directa a la red sea el mecunismo de relajacidn apropiado a T >> TC en sis-
tenmas que no tienepestado fundamental orbital S y que ticnen spin S:; 1. Sa-
les de Cr3+ NiZ+ deberian entrar en esta categoria. Aparte de nucs-

: 4
tra observacidon en KNiF., un ancho proporcional a T fué observado solamente
(39 nic, (49

mente esta dependencia estd presente pero enmascarada por la fuerte di-

en ¢l ferromagneto CrBr3 , antiferromagneto axial, posible-
vergencia critica spin-spin del ancho de linca. [intonces no existe sufl-
ciente informacién experimental ni teérica como para poder hacer algin

tipo de estimacion de la constante d1.
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¢).

Un Gltimo punto al cuil debemos referirnos es al cfecto del campo
magnético en el ancho de linca. Es de esperar que afecte fundamental-
mente el comportamicnto critico. Esto sc ha visto cn compucstos conte-
nicndo Mn2+ donde al aumentar !,haciendo resonancia magnética a frecuencias
mayores, se observa uma tendencia a suprimir cl angostamiento critico

(43)) y el ensanchanmiento divergente

“y.

cen ¢l caso de los ciibicos (RanF3

en el caso de los axiales (Mal

(10)

2 Jas mediciones de ancho de lineca

de Petrov ct al a 35 Gz cubren un rango muy pequeiio de T y mues-
tran mucha dispcrsioén como para deflinir un dado comportamicnto, pero lo
que si estd claro es que los anchos son mayvores (s 30 %) que los

que nosotros medimos, en un todo de acucrdo con las obscrvaciones mencio-

nadas.



V.  Fase antiferromagnética .
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1. Configurucién de cquilibrio del sistema de spins.
Todo estudin de resonancia antiterromapnética comienza por la solucion de
la ecuacidén ([.1). Las soluciones posibles de esta ecuacion dependen de la
configuracion de equilibrio del sistema de spins que como vimos cn ol
capitulo 1-es afectado por la presencia de H
I'n o1 cuso de un an.iferromagncto clbico cxisten distintas direcciones cris-
talogriaficas que minimizan la energia libre cuando Il = 0. Ln KNil'; estas
direcciones coinciden con las direcciones [1OUl existicndo por lo tanto
tres tipos de dominios posibles. )
Entonces, ante la presencia de 1, existen dos posibles mecanismos median-
te los que el sistema pucde alcanzar una nueva configuracién de cquilibrio.
Estos mecanismos son:
4) rotucidn de spins dentro de cada dominio, proceso que ya discutimos un
poco en el capitulo I,
b) movimiento de las paredes entre dowinios que produce el aumento del
volumen relativo de un tipo de dominio,f{avorecido por razones energéticas,
i expensas de los otros.

Presentamos a continuacidn el analisis de estos procesos.

a) Rotacidén de spins d-ntro de cada dominio.

Fn ¢l capitulo 1 vimos que la orientacion de equilibrio de las magnetizacio-
nes de subred M1 y ?L respecto de los ejes cristalogrificos depende de

la orientacidén y mapgnitud del campo aplicado. Analizarcemos el caso en que

Il se aplica en un plano 3100§ .

'l estado ‘inicial del sistema, con Il = 0, se describe por 2 subredes con
magnetizaciOnes antiparalelas c¢ iguales cn intensidad ( ﬁ] = —iﬁz) orienta-
das segln una de las direcciones [100] .De los tres dipos de dominios posi-
bles, dos de ellos a los que llamamos dz y dy ticnen sus magnetizaciones

de subred en el plano en que se aplica Il y ¢l Jo., dx’ perpendicular al

mismo. Comsideremos el caso de los dominios tipo dZ

\ 2 vﬁh “& AP
My 1 | aa
— . r// -
. ~N
ML l ) - A (2
v-¢ . qfl
=0 H' ¢ 0

Figura 1
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Si se aplica un campo magnético formando un dngulo q/ con Z ﬁ1 y.ﬁ se
apartan dec Z para alcanzar nuevas p051C1on09 de cqu111br10 a 4% y*}zde
+ zZ. Al mismo tiempo varla la magnitud de H' y M dependiendo de la mag-
nitnd y orientacidn de H.

Dach 1a fuerte interaccidn de intercambio existente en KN1F3,3I‘}f?g

(48)

resulta conveniente describir ol 51stom1 en términos de 1a direccidn

resultan siemprc muy aproximadamente antiparalelos . Iin estos casos

del eje antiferromagnético Q, (1 - Mq)/Z de la cual M1 y MZ se a-

partan muy poco. La confliguracién es la que se muestra cn la figura 2.

Con: Q% = 0 -t
G, = Bt
t2<’<1

Figura 2

Fn a.1) estudiaremos 1. configuracidn de cquilibrio nara los dominios
tipo d (od ) . I'n este caso qunondromoq cen primer término que la
nuev: d1rouu10n de equilibrio de (J vace en el plano en que se aplica
Iy que también conticne al cje de ficil magnetizacidn , como lo hacen
Cole et 31(49)

lidades. TI'or Gltimo estudiaremos, en a.3), la configuracidn de cquilibrio

para RbMl'z y lucgo analizaremos ( en a.Z) otras posibi-

para los dominios del tipo dx'
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a.l) De la figura 2 y de la expresidn para la densidad de energia

libre dada en ecuacidn (I.1) se tiene para este caso que:

F = (19 (e 9see) v wdlalo-t))

Fo = - NFyMy oy of (1)

Fo= -H [m.—hz)@m (o) ¢ (Hertte) s (o)t |

Ly Fc y FZc se refieren respectivamente a la anisotropia magnetocristalina,
interacciéon de intercambio e interaccidén Zeeman. Minimizando F para obtener

la configuracion de equilibrio, resulta el siguiente sistema de ecuaciones:

/2T =0
: (2)
IF [d6 =0
(m
.con las condiciones subsidiarias sobre las scgundas derivadas
Derivando (1) se obticne:
(KL ) undo amat + QA2 @uat o
1 H LMok toy (f-e) wud - (Metdiz] e \t-0) @Dﬂ‘O (3)

(L2 teuu® oyt 4
+ 0 [ (Ha) (o) 68+ (Mt M\l et = 0 (4

L1 caso que nos interesa es con : sen tat y cos tasl. Haciendo esta aproxi-

macion ¢n (3) se obtiene:

t - BWate) Qu\Y-g) i{& ¢ 2K o4O | (h-Ma) @mw_e)?iﬂ ,
4 AMiHe HAWH2 LAHM M2
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La dependencia de M1 y MZ con la intensidad y orientacidn de H se discute

en el ap®ndice B y cs:

M‘ — b\o +(kﬁ“/?¢) @UB(Q'G)
(6)

!4\‘) - H() - ('](// H’/'J, 3 Gm Ul)—@)

donde }%;cs la respuesta del sistema a un campo aplicado en la dircccidn
—

de (.
e (6):

| or 2
s Mo = Mo U— L1 ) e (4 e)l Me (7
Fsta Gltima aproximacion es cquivalente a tomar 1?<K 1.
foniendo (6) y (7) en (5) sc ticne :
1 ( [~
f AJ l\ 2! \L~())§1 +({/ MCW:*)LJQ & (8)
f),\? lo ( 2 A Mo

hacd

- ]
ista cs la expresion para ¢l dngulo t que My M, formin con £ cuando el
L
sistema estid en cquilibrio con un campo externo I, (8) fu¢ obtenida consi-
derando que ¢l canpo cfectivo de intercambio ( H ~AM ) cs mucho mayor que

I, St por otra parte consideramns la respuesta do] sistemar a un campo apli-

cado 1 ; se tiene otra expresion para t deducida en el apéndice B:
Ao b2 _ﬂH s (1-0) )

has ecuncicaes (8) v (9) son compatibles si

[ ( { - (i /l\f\c) Mn 6 ) (i0)
I U"(.‘( Xy )
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La ecuacion (10) nos da una relacidn entre la constante de campo mole-
cular /\ y X,L . e acuerdo a la teorfa termodindmica del campo mole-
Cular“) X} es coustunte con T ¢ igual a X, en T = TN' Toda la dependen-
cia de (l con T provendra eutonces de la dependencia con T de lu censtante
de anisotropia K y de la magnetizacidn esponcdnea de s ibred My

De ecuucidn (1.5) es:
Wafu, = WiMo), (Abo) << | (1)
Luego:

. es constante con T

(12)

t o Haw (W-6) /(aite)
(42)

/}C ypuede evaluarse de las m2diciones de liirakawa et al
mos en el apéndice B v es ?(‘L\_f4.21 x 10—5, entonces estd justificada la

como lo mostra-

suposicién de que 11(.(,\1\10 , salvo aT="T, en que Mo = (.

N
Poniendo (12) y (0) en (4) sc obtiene

MK o 4 4 H w2 ($-0) (-X/x) =0 (13)

-
La solucidn de (13) es la orientacidn de equilibrio de @ . (13) es una e-

cuacién trascendente para © que en el caso general habrd que resolver
numéricamente. .
La solucién de (13) para el 1limite de pequefios apartamicntos de z ( senbv@,

cosn 1) es:

~HA (4 e/ ) A 8
Q(\K@ LY )mi‘f)

20 U

(14)
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Iista cs la expresidn utilizada en referencia (50) para analizar experimen-
tos de torque estitico en KNsz.

(13) también pucde escribirse como:

lou 20 [ 2R —H eo 2N (=) T

AR(E }u\ wuld¥ dne = O (15)

Si H se aplica a lo largo de wna dircccidn [100](‘f= 06¢=1l2), c1

segundo término de (15) es nulo y las soluciones posibles son:

Ao 20 =0 ) e=0,tml2, £ (16)
b 0B _ o+ WA= 4 o (4=0) (17)
. = - — ) ) (&= tilz)

Analizando la sepunda derivada de F se ticne que:

l.a configuracién con =0, ©=M( $ =0/, B=0) cs una configura-
cidn do¢ equilibrio independiente de 1a magnitud de II.
. La configuracién con {r=0, e -0 (4} =ﬁﬁg B =M-) cs de cquilibrio

siempre que Ht(HC con ”c dado por

s = (18)

La confieuracidn con V’f 0(z) v € dado por (17) da sicmpre un miximo
de T que desaparcce cuando 1 D> ”c’
Lo que hemos explicado aqui puede visualizarse en la figura 3 donde hemos
gralicado la parte angular de IF para distintos valores de H/HC. E1
minimo absoluto corresponde siempre a 1a configuracidn con (.L i y una
barrcra de altura dependiente de n/ se interponc cntre esta configuracidn

T Bt .
v 1a conf{iguracion de minimo ro1xt1v0 con (/,/ M existente para H < ”c'
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V=0

05 }

£{au)

Figura 3

Otro caso interesante para analizar es aquél en el que I se aplica equi-
distante a dos direcciones [100]. 0 sea ¥=rfy . Aqui las soluciones po-

sibles a (15) son:

COd 99 = O , ©= tnly (19)

du A5 = — B8/ HE

(20)

La solucién con © =%y da un mdximo de F independiente dc . La solucién
es minimo si ™ > ch. Si H2<:IIC2 la configuracidn esta-
= - ly cuando 1I° = HCZ.

con o= -y
ble es la dada por (20) que da
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En la figura 4 hemos resumido todas estas conclusiones graficando el dngu-
lo de cquilibrio © o N funcidn del cociente Il/” para distintos idngulos

u’ . Para /q/ entre 0y T'/q existe un vﬂor dc H/l en el que se pro-
duce wa transicion discontinua que pone (/ 1 ll, SJmllar al fendmeno de
spin-flop descripto on el CHDJtU]O T. Para 1y, (, se aproxima gradualmen-

..7

tc a la configuracidn {,l IT al aumentar H/II .

V=0
V¥r=30°
a5’ V=45
- v,: GOO
W= 30°

1 1 ] i

0 1 2

H/ HC

Figura 4

De 1o figura 4 podemos extroer asimismo el rango de validez de (14) en 1o
que respecta Fa magnitud y orientacion de 1§ respecto a los cjes cristalo-

prificos..



=
a.2 ) Otra posibilidad es que L alcance su posicitn de equilibrio a lo
largo de. aquélia direccion 'LIOO} 1 al plano en que se aplica Il (direc-
Cjénngg de figu.a 2).

Un andlisis similar al que ya hicimos muestra que para este uuso_ggn con
H2 = HCZ se interpone una barrera entr~ la posicibn oiiginal de 2 (a 1I=0)
).lhuun'q’= 0, las

R P, .~ .
direceiones ey ¢y, SOy por shpuesto, cgravalentes,

)
—

) L. . v
y la direccion ¢ para cualquier (f i 0 (owif

-

1.3 ) I'n el caso de dominios de tipo dx’ ¢ no cambiara
su orientacién original que es de minimo absoluto cualquiera sca la mag-

nitud de 1I.



b) Spin-Tlop entrc dominios.

Dentro de cada dominio de un cristal ciibico existe, como acabamos dc ver,
la posibilidad de transiciones criticas spin-flop cuando sc aplican campos
magnéticos de una magnitud adecuada. Ncc1(51) propuso la existencia dc un
proceso menos costoso encrgéticamente segin ¢l cual en compucstos de si-
metria cibica no existirfan transicioncs criticas porque ¢l spin-flop de-
berfa tencr lugar gradualmente por desplazamiento de las paredes entre do-
minios.

Consideremos 2 dominios adyacen- 7

tes dz y dy y sen 11 aplicado pa- (# _ﬁ/’.‘FOAui

i

tglclo al eje antiferromagnctico I
Q{EV 1 término Zeeman de la T ‘
densidad de cnerglia 1ibrc ;cri N 'Q«Ua)
proporciuvnal a k}l lll

para los dominios d y d_ res-

pectivamente. Como XLL‘> :K4 un compo  magnético distinto de 0 ten-
deria a anmentar el volumen de dZ a expensas de dy produciéndosc un
desplazamiento de la pared que separa ambos dominios bajo el cfecto de

una presion magnética proporcional a ( ii-)g,)ﬂz. A fin de que cste pro-
ceso temea lugar gradualmente Neel ™™’ postuld que una fuerza restitutiva
deberia actuar sobre la pared nroporcional a su desplazamiento. Posterio-

(5

magnetocristalina. Il oripen de la fuerza restitutiva no ha sido nunca

(53)

res desarrollos 2) han incluido viscosidad y ¢l efecto de la anisotropia

bicn establecida nero su presencia implica que, al menos sobre cier-
to rango, ¢l movimicnto de parcdes cntre dominios antiferromagnéticos es
reversible.

En KNiT- el desplazamiento de paredes entre dominios( o spin-flop entre
dominios) ha sido obscrvado usando técnicas topogrificas con rayos X
synchrotrénicos(7~54).8i bien los rayos X no interactiian directamente con
fa magnetizacion, detectan las distersiones magnetostrictivas asociadas
con los disti~tos dominios,cn los plano de Pragge diFrnctndos(Ss). Cuando
[l se aplica a lo largo de una direccion ¢ 100 ) los resultados de este
experimento se cxplican introducicrlo en la densidad de energia libre una
contribicion resticutiva 1 o= Ch;/Z (Res el desplazamicento de la pared)
voun férine cor reivo FC = B} . Minimizando  sc obtiene un camp:o umbral

1l v un campo critice I dados por:
th ampo critic Cwu(los PoT
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ST B -
' |~ %, /s (1)
2 2 .
QN
ch = “u\ = > C (22)

(~ke/ X4

dunde Iles el ancho del dominio.

E1 movimiento de paredes se observa cuando la magnitud de fl estd comprendi-
da entre ch y ., Los dominios del tipo d, desaparecen si Il > “Cw

Cuando Il se aplica paralelo a una direccién (110) se encuentran nuevos

valores “'th y 1! tales que:

CW
Wy = 02 Wy Hey = 2 Heyr (23)

(52)

iste experimento permite separar los efectos originados en los dominios dz

Resultados similares son obtenidos por espectroscopia magneto -Optica

de aquéllos originados en los dominios dx’ dy y el tipo de espectro detecc-
tado dependeria del porcentaje de dominios dZ presente en la muestra. Enton-
ces estudiando el cambio del espectro dptico de KNiF3 en funcioén de Il se
obtiene la variacidn con H del volumen de los dominios d,. Para H([j£1003
los resultados son interpretados, en ref(52), considerando que el despla-

zamiento de la pared entre dominios es:

no= L = o | (24)
'\Cw- HU«



2. Modos normales y frecuencias propias de oscilacidn

Los modo: normales y frccuencias propias del sistema magnético resultan

de 1a solucidén del sistema de ccuaciones (1.1), que reescribimos mds ex-

plicitamente:

( 3 - - - . —3

LM = Fp x W= (Mex By 4 &y (25)
2 EJ:‘;Q.

-
donde TS cs ¢l factor giromapgnético y %;a cs ¢l torque originado en la
anisotropin magnetocristalina y aparecce al dcsviarsc-ﬁz del cje de facil
magnetizacion.
11 sistema de ccuaciones (25) es un sistema de ecuaciones homogéneas en las
componen‘es de las magnetizaciones de subred. lLa existencia de soluciones
no triviales rcquicre que el determinante del sistema sea nulo. En el 171-
mite de pequeiias oscilaciones de'.ﬂ1 y~ﬁ2 en torno a las oricentaciones de
cquilibrio calculadas en IV.1,, la anulacidén del determinante de (25)
1leva a mma ecunacion bicuadritica on la [recuencia cuvas soluciones son las
{recuencias propias del sistema. La relacion frecuencia-campo que sc obtic-
nc no es sencilla, dependiendo de varios parimetros. Nosotros nos limita-
e

remos, como en V.1l., al anilisis del caso en que Il se aplica en un pla-

no }1()0 Q (figura 5).

xz x'=x"

Figura 5



1os ejes (x,y,z) mostrados en figura S son las direcciones clbicas (]0()> .
—

- - - - - - -
los ejes z' y z'" son paralelos a las dircccioncs de equilibrio de My y M,

de modo que en la aproximacién de pequerias oscilaciones:

M M

z' ~ 1
Mow n - My
(26)
4 M) » Mo <& Moy 5 Mo s My. <L Moy
Los campos y magnctizaciones de subred para este caso se escriben:
H= Heoatéx + 0 emt 3,
Fy= Mo Ex b LM e lert) 4 b gulor) &
e R et P Glore) e
M“’l: Mxh &x, ¥ (b{ u (QO)(@-‘&\ i M Aoy (B-¢ >) 2 (27)
v (-Hyg 0-¢) + Marenl-t)) &
-4 %
“Q’( = - Ab‘\g}a

2

H€§1= - /\ ﬂ"

E1 cidlculo de XZA estd presentado en el Apéndice C y para este caso es:

-

a4 = (.‘E o lert) + t(% &»“(G’rﬂ’%‘\ 2x

ShY

-k 057 (B4¢) b0 ‘é% - %, Wi (ove) e &,
1 "

(28)

L
A ag = [ £ 4mule-t) - 6%7—2@%‘4(9'@) Hye) 2,

, o 30 O
-t%\z@w?(@—ﬂ M @% t %2‘1&1(@ ) M €z
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Reemplazando (27) y (28) en (25), usando las aproximacioncs (26) y

it o
tomar:-lo Mx" My" Mx”’ My” Py C @ , (25) sc puedqescribir, cn forma

matricial de la siguientc mancra:

H x !

~ H o
U - O
Mo (29)
A
M 5
R es una matriz conocida como matriz de resonancia y cs ipual a:
r —
Lol O A Qy
~ O ey U3 A2y
- ~
| | (30)
(Xay o, aaa(iwin) O
(Ayq (Ayq O Qny (L UD\T) \
Con:
i = = ("m((&/_ {4 ) ) - A 6—'(:)“ e~ 20 - %{.{C{))q(@({;)
Cr {4y = - \ A’\ 1 (j[)‘) Q«'& Cng - w( &V(')\ [07 ’Z(‘
(3N

@aq = - (U106 g AM e 2t ¢ lp,/,; fnd(ptt)

s
Cag = W EnY- ﬁ_{zﬂ/‘) P QML (ﬁ ( ool { ) wee (pel) )
((\1) = /’{) a2, \ (\/{ { 9] l{i - - Q‘{ Ly /'( ‘1/12

Qug = 1 (#en s o] = oo M = 1 [0e((- (- o))
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Para obtener (29) se climinaron de (25) los términos de torque estdtico
cuya anulacién (a la configuraciin de equilibrio del sistema discutido
en 1V.1.

a) Caso cn que Il se¢ aplica paralclo a un cje de facii magnetizacion y

Il es menor que HC .

Si ll se aplica paralelo al eje 7 (figura 5) una posible configuracion de
equilibrio es con @ =t = 0, estable si 1 llc.l’ara este caso la matriz

~
R resulta:

( Ll O (L% iy
"~ . v
) - O cwly Az 2y
. . (32)
..sz\'-b ’u‘l"‘ . C ;\l'b O
_Q2n -Gy O cwly,
Con:
(= - (H+ AMas kM) Uig= - A,
(33)
Qo= (= W+ MM k[H) Qza = Ao
Iintonces, si en lugar de las variables MX. , Mx"’My' s My" sc usan las
. + + e
variables M,I" = Mx' + My, y M2 = Mx" + My" el sistema de 4
ecuaciones se desacopla en 2 sistemas de 2 ecuaciones:
. t T
(Wwlp = e ) My T Quy Mg =0
(34)

¥ ' 1
T A2z Mi& 0 4 (‘2)(“0 :caw)lﬂ,‘z = O
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Siendo las frecuencias propias:

. ! ) a
(%) Y i H( 5 (_A it j) 'i("SAV‘ 45:%;—2_** Hz(% (A l}lfj.\m\ﬂ <

ey (35)
TR T ERR A Y R R G (i) T)

laciendo M1,hl,«,bl’ (ccuacidén (7)) y Tlamando H al campo magnético

derivado de 1a cnergia del eap en las relaciones dc dispersion:

N2 - Qe +
)

(30)
¢ ﬁ%%
resulta:
(,Q) t _ H ' k/\‘ [ ¢ U,A‘A (Uo ( (rJ (({‘{//FO) )’/2
Qm) T K "f( * \Mo)\) \ prila \Mo)
(37)

g
SR SR T Y

MO

Si en (37) se usa la aproximacion de ccuaciones (1) v (12) para antilerro-

magnetos de haja anisotropTa, sc¢ obticne uma expresién para las {recuencias
propias ¢

L . , SN YA
1 temperaturas finitas coincidente con la presentada por Keffer® 7).

("‘\‘ f-n(u Ko\ ¢ N /4+i¢ o
0) \ 2K \

L 4 -
(/> '."3 )(l u‘] -j

{

1 ‘" (38)
RN VIS I RN (O D T
bj ‘(‘“:m) LN R VA

i <) 2
V Xy uﬁb

[
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En la figura 6 graficamos frecuenciua en {uncién de campo aplicado nor-
malizados a H HP varia con lu temperatura sicndo nulo a T = Ty Yy
alcanzando 5u miaximo valor a T = 0

Vemos en tigura 6 que la respuesta a polarizacibn circular positiva o nega-
tiva en antiferromagnetos ¢s diferente a la de paramagnetos. Si H =0

los modos antiferromagnéti-os para ambos sentidos de polarizacidn son de-
generados y existe una resonancia a campo 0 cuando w\y = “g' La presen-
cia de H remucve esta degencracién y un modo de precesion responde a
polarizacidén circular positiva correspondiendo a la rama de mds baja fre-
cuencia (W\y <‘II ), mientras que ¢l otro modo responde a polarizaciodn
circular negatxva corxespondlendo a la rama de mis alta frecucncia (¢ {b >}{).
Si se invierte el sentido del campo magnético los roles dc¢ la pOldTlZdClOﬂ
circular positiva y negativa se intercambian de modo que es la precesidn
en contra de las agujas del reloj la que se vuelve resonante a mais

baja frecuencia.

Incluyendo cn la ecuacién de torque un campo de radiofrecuencia

h = hO el Wt , se obticne la ecuacidn:
oo = + + +
(a2 7wld ) s 4 @iy Ma® = - W I (39)
t I3 Ha = Hg LE
Qo Ko o+ (Qeq Twl)Ha = Ha b
+ .
donde h- = hx +1h
De (39) puede calcularse la suceptibilidad dindmica
+ M, t +
- 17+ M
Yoo = 2 (40)
(At
que es la respuesta del sistema a la aplicacidn del campo de radiofre-
cuencia hF q%a{* presenta wna singularidad en los valores de H que

isfacen las ecuaciones (38).

(*) Notar que el campo H_ es igual al campo critico de spin-flop HC
dado en ec(18) solamente a T=0. A T 0 ¢s “g £ Hc
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2 |-
™
e -—— T/.’N:1
;} 1/1,:095
< ! Nttt e V7,:0
3
- 1}

Y 1 i | 1
-4 4L

Figura 6

Frecuencia de resonancin en funcidn del coampo maenético aplicado para los
dos sentidos de precesion de las magactizaciones de subred. Esta  depen-
= -~

dencin corres onde a la configuracion con llﬂ ¢ .
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b) Caso en que l se aplica p.rpendicular a un e¢je de [icil magnetiza-
~ion.

Si H se aplica perpendicular al eje z, Z, perianecerd paralelo al mismo
cualquiera se la magnitud de I (LV.1. ﬁgacc).

b] 3 ks =..ll'/' 3 = ={ - 1 " = N = M "';
Poniendo en (30) Y ¢, b=0, t=(-1l/2 A bkhy H1 My =M, R

0
resulta:
‘ L\ 0 - (@t /2 s - Mg
1! O Uw\“ﬁ A Mo (Gt H'Z/'ZAL\(OS I‘
i \
0oy Akt Loy & o w
= Akl ~ Uil O woly b°
con: QA = Ao v /o
Wi~ 1t hl2Me (42)
Anulando el determinante de‘ﬁ/se obtiene la ecuacibn
y ' 2
(WY~ (gwep e w?(te S ) (W) e )
bobof (e we(tr YRR )) = O
Las soluciones de (43) son:
wi \2 _ 1,2 214, K
WY o hef o W £l )

(W) = Hot (45)

y se grafican en la figura 7. Podemos ver en csta figura que para el caso

en que I es perpendicular a z solo pueden excitarse modos normales de osci-

lacién si ¥ H..
10n si Ib > o
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Figura 7

Frecuencia de resonancia en funcion del campo aplicado para la configura-
Lo~ —N
cion con 11 L
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¢) Casos en que la magnitud de I supera a ”c'
©1 Il se aplica paralelo a una direccion [lUU\pero su magnitud supcra a lIC
(campo critico de spin-flop), como lo discutimcs en IV.1., la posicidn de

cquilibrio es con &= @i/, . Ln este caso R es:

1L -

(w\p U - (ae H‘Z/—‘,Mw) - A
v, etoly M (ot 17204
(40)
H[z-C& ‘j&du)k; ﬂ.d@45'45- )
MWt W ea O _Uwly

don a, bY son los dados en (42).

i1 determinante de las matrices dadas en (40) y (41) son coincidentes y
entonces las frecuencias propias paru este caéo,cstﬁn dadas también por
(44) y (45).. Desde este punto de vista aplicar Il paralelo a z y con
magnitud mayor a ”c es indistinguible decl caso de rg§onuncia pcrpcndiculdr
y ésto es asi porque en este proceso de spin-flop 4 pasa a ser paralelo
nucvamente o un eje de ficil magneggzacién. Muy distinto al spin-flop en
compuestos uniaxiales en los que .{ pasa de un cje de ficil magnetiza-
¢ién a un plano "dificil".

In simetria chbica un caso similar al spin-{lop wiaxial puede obtencrse

aplicando Il a lo largo de una direccitn <I10> . Para este caso si i > 1

-

Cy
(figura 4) { es perpendicular a .
Ponicndo en (31) 4+ =1lg, 0 ='4%V t=1/2 A M, My =My =M la matriz de

resonancia resultante es:
Y]

@ -

LW\ O Q' ~ A\
0] (W~ Mo -

| , (47)
Ly Jz AM, 02 ewly 0

(s

con:

&= aW My - Abo v Wb

b . @lMe ¢+ BR{20
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Para cste modo de oscilacidn y considerando que Hq(&;HC, las frecuen-
(2

cias propias son:

3 2
ols = (24 ¢ (-tir)/2) a

wis = (W= Hg/2 3{/’1 / V2, (19)

La solucién (49) es la que corresponde al rango de frecuencias y
campos dec nuestro experimento. 11 sistema oscilard con csta frecuencia
cuando 1l se aplique scgln una direccidon (110} y cuando su magnitud

supcere a I .
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3. Forma de line: en resonancia antiferromagnética.

La singularidad en 'H& cuando 1la magnitudes de frecuencia y coapo
satisfucen ia condicisn de resonancia desaparece si se agrega a la cecua-
cion de movimiento de ﬂ} y FE terminos (ue representen a los mecanismos d»
rclajacion existentes en un .edio magnético real.

Con cl agregado de estos términos se completa la ecuacidn dindmica que des-
cribe la respuesta de un material magnético a la aplicacién de campos mag-
néticos oscilantes. Nosotros estamos interesados en la respiesta lincal o
sca que consideramos la aplicacion de bajos niveles de potencia de micro-
onda. Dado el caridcter tridimensional de la respuesta magnética se pucden
tener diferentes leyes lineales por lo que es necesario formular algln mo-
delo. Callon(sg) formulé unu ccuuacidn general que expresa cl cambio de M
en ¢l tiempo en la base formada por 3 vectores mutuamente ortopgonales: if,
U\TJL[,) , (< (M < TT)), con 1L

cados. O sea

[ Suma dc campos internos y externamente apli-

ﬁ _p PRy (ﬁj\x RTX t ok (M < Fix i (50,

donde /% , Dy o~ son funciénes escalares desconocidas de M, il y de
caracteristicas intrinsecas de la muestra. Uno de los problemas a resolver
consiste justamente en evaluar esta dependencia funcional de /5,'3 y o< .

la ecuacioén dindmica de Landau y Lifschitz corrientemente usada en materia-

C
(59/63) pucde ser derivada de (50) suponien-

les ferro y antiferromagnéticos
P . . - 1
do que la respuesta magnética consiste de una rotacidn pura (o sea /ﬂb Cs

idénticamente nula) y suponiendo que (Dy o son constantes cn el tiempo.
—n

Mo YSW\K\:T\ - af (Fx Pt ) (51)
T |

que también puede ser escrita de csta otra forma alternativa

Boo o (Axiy) - L Ul
\b( \ X T\ C (/ _J—_U.:F—- T (52)
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donde 12/05 un tiempo de relajacidn.

Calcularemos la forma de linca para resonancia antiferromagnética agregan-
do a (25) términos de rclajacién tipo Landau-Lifschitz ¢ incluyendo un
campo de radiofrecuencia aplicado on una direccidn arbitraria.

L1 sistema de ccuaciones a resolver en el caso de la figura 5 cs:

LoV - olan ) Mot = oM 4 QBL(Jo‘ b Quy M@" = Cy

*‘OL(Q.Q,{ %,l;(\ 4 \L,(?% VK)L(;{’ZZ)\’()Q“ {—Q\Q’J_)B(.l,(\]{ {C)\Qqa—(ﬂ(}" — C)Q
(53)

Art MU' 1eaa M | QB%('L}% -oéate>> “16' - Ay m‘b""eé

Oyt M 4+ @uz Mt + Lz &u)bl 4auq(_'t_(,00+&azq}9u/)“:@,

Los a; . cstiin definidos cn gran parte cn (31) debiéndose definir los si-

puicntes términos adicionales:

M= = B (- 0et)) ~ Mg (ot ) - L (R Cotter))

Oog = Mo 4(ot1) - AM €0>(2H—-q[_——(w@(>,q B-¢])
(54)
A = - /\ B'(f Aaf =~ (\Hl
Los términos indcpendientes son:
Co= tu (W aeate)- by antere ) ol )
G@)‘ — U,\-g_ /A'_t,?t’,l,((?’ﬁ*)’ [U'»’b@”}) ((')* G)“OZLU() (55)

(9 = Hgad '%%U e = ot UAI jou [l 1= b %OK(MQ} “
(j‘l - - MQ A ( {/\ « ol “/LZ* A (O A ) - /MO (,AL'?)({'}' \ \
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La constante fenomenoldgica de Lunduu-lilschitz oL es adimensional y pro-

porcional al tiewpo de relajacion

N

o= /("«_7 AT ) (5 )

Para ¢l cuaso H <, las ecuaciones (39) con términos de relajacion re-

sultan:

(L w@)wmm)mf voQu(aroe = HbE (s

4

1!

§

(&

(57)

(v e+ (LY Ta) Hase )H;}" ha W ke

Con:

Quw = Q= - (U v Mz + (f-/u”‘h)
b= A\, - w2

({a2 = ~d2y =
Az = Gy U2{=-Uezz

I = - H«( Lub’ol bk \ (U3 = Hx (lix & o luo)
@Q - M;,L U\% tod Lx \ Qq = —6"(3;1((1; - L fxtb \

1 +
. i X - .
esolviendo (57) podemos obtener 1a de ecuacidén (40). El espectro de
. - . . . . /1 1] .
absorcién es proporcionil a su componcente 1maglnarii ,Q“(r)quc podemos

escribir como::

O I IV T (59)
[ty & (21)2




69

donde:
ﬁtt - ((+o@)<f/\((d;q—dza] + Mo (@M-Qlﬂ) t (_% (&*(51‘&{4 )

Ot 7 2l (M2 wlp )
- + - _ (60)
Ujj: D= L2 (62“{ 7z — U2 K2y X

2P = w7 (ol ) (Rey-cuz)

Q)i _ (U% T@|7,>(% ’{IQZM) R

Q}t es cl determinante del sistema de ccuaciones (34) cuyas rafces son las
frecuencias propias del sistema.

Ain cn cste caso de resonancia para cl caso Tl'//é? , la forma dc linca cs muy
compleja. Simplificaremos cl problema considerando las siguicntes aproxima-
ciones:

a) ”c N> II,] y ”0 >> H | que ya justificamos en TV.1.

b) Consideramos que . es suficientemente chica cowo para que

4 v A on

cn principio esta aproximacitn no estd justificada y serd discutida a poste-

riori.

ntonces, rcemplazando (58) en (60) se ticne:
t 2 ’
,"L\/Q_‘/\"(“(/"(~.&L)'w (Q‘
1S AY {// ( 1 + 14/ 3 -\
Urt= - o aMix (mlF)
(62)

=
I+

o DE (o) g et =2) 4
P - R (1 e

2t om0 20 bt (@l
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Poniendo (62) en (5Y9) finzlmente obtenemos:

Aot
Wt = 2 (wiy) o Mo .

\_H(’l‘ X/I/AKL\ I (U)(b\ \h 7 ) ] )
LL(HH;’r\‘:“ t)L )‘— { ‘\)'.?\f \ (03)

COn:

Wr = (WY (- k2% ) /(4= X/x o)

kv
b = [lkq_? (- X%/x ) b (WY (% A2k, \2]/((*1’4/13 \* (64)

<) ) R .
t}: = 2 (\ &hJLX(k)ITB
[
La forma de linca obtenida es en general asimétrica y el campo ”r en
que sc produce la midxima absorcién no coincide con el campo Hy que satis-
- .. - . - o -
face la ccuacidn ¢ == 0. La asimetria de 1a tinea depende de T a traveés
del cociente ¢/ X1y en general cuando mids baja la temperatura mds
importuante es el corri.icnto de “r respecto de il . Por otra parte, para
ey es |l f ara F(+) es Il H, .
X o < My para FEYes 1ol
Tomundo ¢l Iimite T —» 0, (63) puede escribirse:

" 2w Yl My ([ 2ulv )2
Ik 1 k‘[;c;\ - (“ b o (()5)

r 2 -2
| (hrwrn)?- “ﬁn 4 [ o (wid)

lLa forma de'iineu dada en (65) coincide con la forma de linca propuesta por
licller et ul(bu) y discutida en el libro de Lax vy Button(sg).

Si la 1inea es suficientemente fina como para despreciar la dependencia cn
campo del numerador puede verse que el campo cn cl cual ﬂﬂ cac a 1/2 de

su valor en resonancia estd dado por la ecuacidn:
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(ks 17 = W7 (1 ket i) -
: -ha§2

De donde, si ”RSAM)UN§44HFZ , resulta:

(& - ’
LAl o L pug o hod ) e [ A (67)
P < - - e - o \l 2/ Mo
D
(60)

i1 ancho de 1Tnea de ccuacidn (07) es llamado por Heller et al ancho
de 1inca efcectivo y estii relacionado con procesos de rcelajacién en el
sistema acoplado de tas dos subredes untiférromngnéticas. i1 ancho de
Jinca efectivo sc expresa a través de (67) cn términos de la constante
fenomenoldgica oL (o en términos del ancho de 1inca intrinseco dado

en (56) ) que sc relaciona con procesos de relajacidn que tienen lugar

dentro de cada subred aistada.

Para ) caso de temperatura {inita, ¢l ancho de linca efectivo sc obtie-

ne despreciando la dependencia con I del numerador de (63) y resulta:

M (etsY (2 Y, /v

2 )1 G (2 T4

\



Ln los expe. imentos de resonanciua magnéticu sc usan campos de radiofrecuen-
cia linealmente polarizados o secu que a la vez se excitan los dos modos

de oscilacién: WY y G~ . Cuando las lincas detectadas son suficiente-
mente anchas como ¢n el caso de KNiFS wia porcién de la linea centrada

en campos negativos aparcce sumada a la Iinca centrada en campos positi-
vos (ver discusidn en 11.2.).

Lin definitiva, para el caso en que el ancho de linca cs comparable al

campo de resonancia, la forma de linea de resonancia antiferromagné-

tica obtenida a partir de la ecuacidén dindmica de Landau y lLifschitz

es:
qc”;us‘ = QL(QJ[ 6\“ Mo~

[ (t-kefox, ) -0l l,_,« (69)

Sl (Yo )+ Lwid) lz

e

[ L] 1 P> [ 2517 b 17t s

e Pt .
la ecuuciéq~£69) es vilida para el caso ¢cn quellﬂ ¢. . Sillnoes

paralelo a {, el cdlculo resulta bastante mds complicado, no es
. - P . R VY ) ~ .
posible obtener una forma analitica sencilla para lvhﬂ y deberd bus-

carse una solucidn numérica.
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4. Resultados y discusidn.

a) Descripcidn y resultados cualitativos.

Medinmos ¢l espectro de resonancia maenética de KN'LF3 cn una muestra monocrista-
lina desde temperatura ambicnte hasta la desaparicién del espectro (T as 230K) .
La muestra fué orienfada con rayos X y colocada cn una ca-vidad resonante con

. — -
la disposicidn siguiente para ¢l canmmo dc i1y el campo rf h

Figura 8 s

bl X, y, z direcciones < 100 )

En todas las temperaturas cl espectro consiste de una Gnica 1inea muy ancha

y fué obtenido manteniendo fija la frecuencia de microondas y variando cl
campo magnético externo. Para corrclacionar la intensidad relativa de dis-
tintos cspectros ¢stos fueron normalizados usando una muestra de referencia
como sc muestra en la fipura(ll.1).

AT >247 K el ¢ es constante ¢ ipual a 2.31 (ver seccidn [1.4.). Al bajar la
temperatura por debajo de 247 K, ”r ya no es constante y pucden distinguirse
2 zonas de comportamiento distinto (ver {igura 9)

1) entre ~ 247K y ~ 242K la linca se corre hacia campos bajos

2)por dehajo de 242 K 1la linca se corre hacia campos altos. Al mismo ticmo
picrde intensidad y va no sc observa por debajo de 230 K.

Dada o estyructura moltidominio de KNit, es de csperar que cl espectro res:lte
de 1a composicion de 2 espectros: uno(t g ) correspondiente a los dominios dz

y el otro (i} ) correspondiente a los dominios dx, dy (figura 8).
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Figura 9

Iispectros de KNiF3 monocristalino obtenidos con H['UOU[.



Es posible analizar el corrimiento del espectro de resonancia con la
temperatiira a partir de las figuras 6 y 7 teniendo on cuenta que en nuestro
experimento la frecuencia es fija y el campo vaviable y que Hg varia con

la temperatura como lo indiciramos en la seccidn (IV.2%.).

Vemos asi que para E) (fimwa 7) N = AT en T= T+ A T Ty, Hg cre-
ce desde 0 y ”r se corre cntonces hacia campos bajos hasta que a una tempe-—
ratura To’ en la que se cmple con la condicion 1 =@l es Hr: 0. Por

debajo de T ,IIq supera el valor Q7 y ya no pucde excitarse este modo

A

de oscilaci

~

mn.

Anilogamente puede analizarse el comportamiento de Ej  con T (fiqura6).
Este comortamiento es similar al de E 1 ontre ’I‘N y TO coincidiendo ambos
egspectrog en T = Wy T = TO. Nl TO es posible excitar la rama

de bajas frecuencins de este modo de oscilacidn y es de esperar que Hr se
corra hacia campos altos. )

De mancra cue este modelo quasi-cldsico con teoria de campo molecular des-
cribe al menos cualitativamente los hechos cxperimentales. De nuestras
observaciones doterminamos que 'J_‘O w242 K aunque pued  esporarse alguna
pequona correcciin a este valor dada las diferencias entre Hr y el

canyo Hp que anula el deteminante de modds normales como lo discutimos en
la seccidn (1V.3.)

Entonces el espoectro que se observa ror debajo de TO se debe exclusivamente
a los dominios tipo dZ(EI 4 ).El hecho de que a T > To se observe una sola
linea implicarfa que B, v ' son ~spectros de ancho comparable y que
la distancia cntre los micrmos, en las tonperaturas intermedias entre TO y
TN' €5 pequena i se compara al gran ancho de lineca.

En cuanto a la pérdida gradual de intensidad del espectro B y A T(TO,es—
te fendmeno podria estar ligado a la estabilidad de los dominios con ¢ / H
como fud discuti-o en la seccidn (IV.1.) ya que on esta zona de temperaturas

la resonancia se produce a campos crecientes con la disminucién de T.
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b) Obtencibén cuantitativa de parimetros.

Para cbtener resultados nunéricos concretos es necesario ajustar los espec-
tvos a wna formma de linea tebfrica. La forma de linea que discutimus en la
seccibn (IV.3.) y que lleva a la ecuacién (69) c¢s vilida para'-fl,/ E_}: y es
por lo tanto la forma apropiada para T { To' Nosotrcs hemos aproximado

el espectro obtenido a T > '1'0 tambigesapor la forma de ecuacion (69) des-
preciando, en principio, las posibles distorsiones que podria introducir
By

Por un procedimiento de minimos cuadrados ajustamos, entonces, nuestros

espectros a

é(“\ = fh ~ WMQ&: (70)

Con 'kl,'“dachpor la ecuacibén (69) y donde pies un factor de escala.
Obtuvimos de esta manera los parémetros Pr Y Py definidos en la ecuacién
(64) y que estan relacionados respectivamente con el centrado y ancho
de linea.El Gnico dato necesario adicional a nuestro experimento es la
dependencia con T de 'X,y’/ X 1 que se obtuvo dc refercencia (12) en la
forma indicada en el apéndice B.

La figura 10 muestra el ajuste de 3 espectros experimentales tomados a
T=232.5 K, T = 242.0K y T=244.5K a la ecuacidn (70).

Una vez determinados Py Y Pg; de ecuacitn (64) detgrnu'namos la constan-
te de anisotronia K y el ancho de linea intrinseco X M obteniéndose lo
que se muestra en las figuras 11 y 12.

Cansiderando la dependencia con T de MO evaluada en el apéndice B y

la figura 12 podemos ver que el aproximar 1+4.,4“ por 1 (ecuacién(61l))

es perfectamente licito para T{ 0.975 TN' Para tamperaturas mayores

la aproximacidn es euestionable sobre todo en el rango T > 0.99 TN por
lo que un andlisis correcto en la inmediata vecindad de TN requeriria
un cilculo exacto de ’)(i’,. . ,

Con los valores obtenido de K y aKMO es posible calcular %”Hy )U )
independientemente. Observanos que la contribucién mis importante proviene

de k" “) en el rango 242K { T ¢ 247K y de Kiltlen a1 rango 230K { T/ 242K.
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Figura 11

Constante de anisotropia K en funcién de la temperutura reducl-
da T/TN. K fué obtenida por ajuste de los espectros experimen-

tales a la eccuacidn (70).
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Ancho e Tinea intrinseco O(MO cn luacion de ta tenperatura redu-

cida 'l'/'l'N. AN fud obtenido por ajuste de los espectros experimen-

tales a la eccuacicn (70) .
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Este resultado, de acu-rdo a lo discutido en(IV.3.), establece en 242 K
el valor ¢ TO confimando la estimacién cualitative de a)
Sobre la forma calculada de i u)determinamos Hr Y% AHl /2 cano se

mucstra en la figura 13.
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Figura 13

/yn
+ . .
xo @) calculadas a partir de los valores de K de figura

1Ty de O<M0 de ligura 12.
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c) Determinacién de Ty -
kn 1a figura 14 mostrons los resultados para H_ en funcién de T junto

(lO)medidou a 35 fHz.

a los valrres publicados por Qletrov et al
En la fase antiferromagnéticua el ordenamiento .cagnético de los spiiis produ-
ce campos internos cque modifican los vilcres del campo aplicado necesa-
rio para producir resonancia. IEntonces, el experimento de resonancia mag-
nética permite una evalu.acibn de la temperatura de transicidn a una fase
ordenada como aquella temperatura en la que Hr se aparta del valor cons-
tante caracteristico a T > Ty.

N

Determinamos asf TN = (2471 2) K. Esta determinacifn estd en buen acucr-

do con la determinacién por otras técnicas experimentales camo se ve en

la sigquiente tabla:

Tabla 1
Temperatura de transicién para KNiF3.
Experimento:  Dicrofsmo Calor (2) Mosbauer Resonancia (10)
Lineal (64) Espcifico (65) Magnética 35 CHz
Ty 245.9 K 246.3 K (245¢1)K (247¢2) K

Es importante destacar que el ocomportamiento critico de un sistema magnético
es, en general, alterado por la presencia de un campo magnético externamente
aplicado. En antiferramagnetos los efectos que tienen lugar dependen de mu-~
chos parfmetros: dimensionalidad del sistema magnético, grado y tipo de ani-
sotropia, importancia de la interaccién con los segundos vecinos, etc(4) .E1L
estudio de.este comportamiento constituye un tcema actual de investigacién.
La ocoincidencia, dentro del error, de la temperatura de transicibn que noso-
tros determinamos ( con un campo aplicado ~_ 3 KGauss) con la determinacién
por resonancia magnética a 35 GHz ( y un campo aplicado A~ 10 KGauss) y
con la determinacién por calor especifico a campo nulo indica que en este
rango de cawpos la presencia de un campo externamente aplicado no perturba

el establecimiento de un orden magnétioco de largo @lcance en KNiF3.
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Ifeura 14
Campo de resonancia Her Fincién de T. TIin 1inea

quebrady se presenta la medicidn a 34,51z de re

{>rerszia (10).
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d) Ancho de linec efectivo.

En la figura 15 mostramos 4 Hl/z en funcién de 1. los valores Jdo A 1y
fueron deternuinados scbre las formas calculadas de (,U %) camo 1o indicamos
en b).

Cano se ve en figura 15 los valores obtenidos muestran una gran disper-

s16n debido probablenente a que es una dcetermminacién indirecta en la

que se acunulan los errores proveniente de K y de V{Mo. En general, al bajar
la temperatura desde TN cbservamos que el ancho de linea cre-e inicialmente
para luego estabilizarse o incluso decrecer.

TeSricamente es de esperar que el camportamiento de [\ Hl 72 con T en la fase
antiferromagnética muestre un grado de camplejidad similar al encontrado

(66)

en la fase paramagnética discutida en el capitulo ITI. Pero nuestros re-

sultados cubren un rango demasiado pequeno de temperaturas (desde TN hasta
0.93 TN) cano para intentar un andlisis detallado.
Respecto de la zona de temperaturas més cercana a TN es de esperar que el
mecanismo de relajacién intercambio-red con un tiempo de relajacién
AK if A CH(39) sea Importante. Nosotros discutimos este mecanismo en la
scccidn (II1I.3.b). {\6 if llevaria a que el ancho de linea muestre un mi-
nimo en TN y ésto es precisamente lo que se observa en KNiF3. La e.distencia
de un minimo en A Hl /2 aTx= TN parece ser privativo de antiferromagnetos
clbicos (ver figura 16) probablemente debido a que en el caso de cawpuestos
no-ctbicos el minimo no se observa debido a la divergencia crfitica de

D Hss cuando T-> TN.

En otro orden de oosas, la ecuacibn (68) de seccién (IV.3.) permite cal-

cular un valor aproximado de A Hl /2 donde la apmzt:imacién consiste en des—
preciar la dependencia en campo del numerador de '}C'u) . Calculando A Hi /2
con esta expresibn aproximada obtuvimos valores coincidentes con los de fi-
gura 15. Entonces, en lo que respecta a j\ Hl /2 alin en este caso de linea
ancha esta aproximacién es vilida.
De esta manera podemos conclulr que la ecuacidén (68) resulta ser una ex-
presifn general,que puede ser usada a todas las tomperaturas,para relacio-
nar el ancho de linea medido de un espectro de resonancia antifetromaqnética

oon el ancho intrfinseco OLMO.
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Figura 16

Ancho de linea normalizado a su valor cn T=TN
en funcién de la temperatura reducida. Se mues-
tran también mediciones sobre RanF3 de referen-

cia (43) y sobre KMal'y de referencia (6.
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e) Variacion de 1a intensidad del espectro a T <:T0.

A TLT, a medida que [a resonancia se produce a campos crecientes, el espec-

tro E 4 pierde intensidad y ya no se observa a T  230K. In compuestos
uniaxiales, en la fase antiferromagnética, se encuentra una intensidad
pricticamente constante cn rangos cquivalentes de tonmoraturn(ogybq)
Nosotros rclacionaremos 1a dcsupar1c1on de Ty con cl hecho de que la
configuracién de spin con k,AV H resulta inestable a partir de unn dada
magnitud de H. Para lo cual consideraremos la miestra sometida a la acciodn
de tm cempo promedio que on cada temperatuna tomaremos igual allr.

Como vimos en la scccién (TV.1.) la reoricentacién de ¢ puede alcanzarse
por alguno de Tos dos siguicntes mecanismos: rotacion de spins dentro

de dz o por spin-flop de dz a dx 0 dv' NDiscutiremos separadamente cada

uno de estos procesos. l

1) Rotacidn de spins dentro del dominio. Para que este proceso tenga lugar

debe ser II)‘HC, donde H‘ esti definido en ecuacion (18). A bhajas tempera-
turas HC cs pgrande A/ KﬂJU%S( ) pcro cn ¢l rango de nuestro experimen-

to deberia ser bastiante menor y puede ser calculado a partir de nuestra
determinacion de K. AsT obtuvimos los valores mostrados en la figura 17.
Vemos que para T (\TO oS ”c ~s 17 KGauss y resulta en todo ol rango

HC ;\ ”r' Por otra parte, por las caracteristicas discutidas en (IV.1.)

cs de erperar qie este proceso produzca 1ma desaparicién brusca del espec-
tro L, v no una pérdida gradmal de intensidad.

2) Spin-flop entre dominjos. la reconversidn del dominio dZ en los do-
minios dX v dv se realiza mediante ol movimiento de las paredes entre
dominios ndynéontog de modo de variar sns volimenes relativos. 1 movi-
miento comienza cuondo 1 = o, (ccuacion (211) y cesa con la eliminacién
de uno de Tos dominios cuando H = ”cw (ccuacion (22)). Tas magnitudes

de My Y HC‘ dependen de constantes intrinsccas del material: 1a constante

restitutiva €, la coerciva By ¢l ancho de lov dominios I, que hemos defi-

(7-¢

nido en 1a seccion (1V.1.h)., Safa et al encontraron que para KNin

By CxLocon aproximadamente constantes con Ia temperatura entre 4 K y
1000 K. Nosotres tommmos cstos valores para calcular ”1h
de Ias ccuaciones (21) v (22) en nuestro rango experimental y obtuvimns

y ”cw a partir

12 dependencin que se murstra en la Cigura 17,

Observamos que las curvas e “Th v ”r se crurm a T = 955 TN y para
fomperataras menores rosnlta ”rh - Hr' lfew, »or otra parte, cs siom-
pre mavor que Hr pero la diforoncin(”cw - ”r) cs cadt ver menor a medi-

da que T disminuve.
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K Gauss

VAN

Figura 17

Magnitud de 1. comparada con la magnitud de los campos

“c s ch y “cw definidos en (1V.1.).
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ntonces, la desaparicién gradual del espectro L, puede muy bien ser
cxplicada en este rango de temperaturas y de campos por cste proc€so

de spin-flop cntre dominios siguiendo cl esquema de referencia(7).
Cuantitativamente la intensidad del espectro I debemos relacionarla con
cl volumen v, ocupado por los dominios tipo dz' Veamos como varia v,

con I, Consideremos una pared

o J ’
entre dz y dy (dx)- ‘V%\T .

7

Bajo la accidn de un campo e (i

s - FR——— 2 . 4

ty @(7) ecsta parcd recorre 7 9 )
—— P H

ma distancia r.
Intonces resulta que v, €S proporcional a (L-r). Reemplazando r por

su cxpresion de ecuacidn (24) sc ticne:

% I 2 2
v, oo Loty M oo T 70
- =z - 2
(e - it ) K W - HUd)
cen H7 "\{;\(\
Por lo e v, cs constante y proporcional a L pnrn]lfgllth y disminuyc
. “ ) 2 ,
en forma proporcional a II” para I ;> ch hasta que VZ = () cuando H = ch.

n 1n figura 18L hemos graficado la variacidn esperada de v con I a dis-
tintas temperoturas (T é\.QSS TN) considerando los valores de ch v ch
de figura 17. n la misma {igura hunos marcado los voldmencs v, (que se de-
ducen al considerar a la muestra bajo la accidn de un campo 11 = 11 .

En la figura 18a graficamos cstos valores deducidos de v, on funcion de
la temperatura y los comparamos con la intensidad medida de L .Como me-
dida de esta intensidad se tomd ¢l valor de Py (ccnacion (70) ) convenion
temente normalizado a fin de descontar los cfcctos provenientes de Ia
variacion con 1 de los restantes parimetros K, j}lll/z, OL}&))’X¢/yL'

i1 acuerdo entre los datos experimentales y la variacidn dc V. con T por
cfecto de vmn proceso de spin-Clop entre dominios es muy bucno en vista

de los argumentos cualitativos v Tas aproximaciones involucradas. In ge-
neral este resuliado implica wma nueva evidencia, por un método experimon
tal ditereate. en favar del modelo desarrollado en referencias (7-52-54)

y tn acuerdo cuantitative con la cvaluncién de les conctantes intrinse-

) .\y (‘)4 11(7)

cas b

para KNil .
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Figura 1%
(a) v, cn funcién de la temperatura reducida T/TN.
I'n 1fnea llena prediccidn de ecuacidon(71).
(b) v, en funcién de 11 de ecuacién (71). Los pun-

tos corresponden a los valores de “r de figura 17.
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Medimos el espectro de resonancia magnética de KNiF3,en su fase
paramagnética y en su fase antiferromagaética en funcion de la tom-
peiatura y analizawmos las variaciones mas inportantes de sus pari-

metros. Estas son:

1°) La variacién del ancho de linea en la fase paramagnética.

2°) La variacifn del campo de resonancia en la fase antiferromag-

nética.

3°) También en la fase antiferromagnética, la variacién de la
intensidad del espectro correspondiente a los daminios con

eje magnético paralelo al campo aplicado.

Para finalizar este informe puntualizaremos los aspectos mas re-

levantes de cada uno de estos estudios.
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1°) Ancho de linca.

a) Mecanismos spin-fonin.

En la fase paramacnética medimos un ancho de linea lineal con la temperatu-
ra en la zona de mas altas temperaturas.Fsta dependencia pone de manifics-
to la existencia, con ese rango de temperaturas, de mecanismos de relajacidn
spin-fondn con la particinaciOn de un (nico fonGn. Tiste tipo de proceso ha-
bic sido visto anteriormente s6lo en el ferromamneto CrBr3.

Nosotros determinamos experimentalmente el coeficiente de esa dependencia
lineal pero en la literatura hay muy poca informacitn tedrica y experimen-
tal para extraer de esta, medicién mayores conclusiones.La medicitn de los
coeficientes spin-red correspondientes al idn solitario puede proporcio-
nar informacifn relevante on este sentido. Fstos coeficientes pueden obte-—
nerse del espectro FPR de Niz*.diluido on una perovskita no magnitica so-

metida a presiones uniaxiales.

4
En el esquema tebrico desarrollado por Hubhrwz’4 )

los términos anisotro-
picos del hamiltoniano de spin imponen dristicas diferencias al comorta-
miento critico del ancho de linea paramagnético. Nosotros hemos observa-

do que XNiF, se ajusta a csta descripcitn ya que pudimos analizar la va-

3
riacidn con T del ancho de 1lin=a en el limite T -» Ty tomando en cucnta la
simetria magnética cthica del compuesto y la simetria cristalina clibica
del entorno d- los iones Niz + . |

Fn el 1limite de allas temperaturas comparada con la transicitn el ancho de
1inea spin-spin es gobernada, en todos los materiales magnéticos, por

el proceso de angostamiento de intercambio. EL enorme ancho de 1inea

gue se observa on KNiF3 se debe a la importante contribuciOn de mecanis-
mos de relajozidn spin-fonOn. Experimentalmente, sin embargo, es po-

sible obtener el ancho angostado por intercombio extrapolando a T= 0 las
mrdidas de ancho de 1inea obtenidas n temperaturas altas. Tor este proce-
dimicnto purlimos eovaluar la constante scudodipolar ng.

La interaccidn sevdodipolar aparcce del efecto combinado del intercambio
igotrdpicn con el acople spin-Grbita. Cono KNiF3 tiene una alta tcmpo-
ratura de transicidn y un importante O« (= 7.31) resulta que la interac-
citn42udodipolar es un término importante dol hamiltoniano de spin.Tl
ordm de magnitnd que sce obticne para DSd es correclLo comparado con os—

timacioner tedricas de esta constonto,
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Entonces, a partir de mediciones de ancho de linea en la fase parcmag-

nética es posible evaluar constaates anisotrdpicas del hamiltoniano de

spin. Esta informuciéi, en algunos materiales magnéticos, puede usarse

en la deterndnacién de la anisotropia fenamnenoldgica del cstads antife-
rromagnético.

RanF3 y INil', pertcnecen a esta clasde canpuestos, Ellos retienen

su simetria cébica bien por debajo de la temperatura de transicién.

Por 1o que el hamiltoniano de spin es el mismo en ambas fascs. De la
parte anisotrdpica de este hamiltoniaio, dado para KNiF3 en las ecua-—
cioncs (IT11.1/3), debe deducirse el término anisotrépice en la densi-
dnd de energia libre F (ecuacién (1.4)) caracterizado por la constante K.
Dada la simetria c@bica la anisotropia es de esperar que sea pequena
tanto en RanF3 cano en KNiF3. En.Mihmé el origen de la anisotropia

ha sido perfectamente establecido (referencias 49,70 y 71)y el corres-
pondiente campo efectivo es H ~ 5 Gauss. En KNlP el campo efectivo de )

anisotropia es mayor, ~ 140 Gauss aT~0, y su orlqen permanece incierto

Siquiendo el escquema de Cooper et al(26), Pearson(72)

calculd la con-
tribucidn del término k:D(ecuacién (I11.4)) a la constante de anisotro-
pia clbica para un antiferramagneto clbico. Llevado al caso del KN1F3

esta contribucidn da:
, 2 3.
l\D(T&O)yO.l(D/a J) (L)

donde a es el parametro de red y D la constante dipolar correspondiente
a los primeros vecinos (ver seccién(III.4b)).
Considerando nuestra evaluacién de D a partir del ancho de linea en la

zona paramagnética se obtiene

HaD Ao 1.5 QGauss (2)

Este valor es 2 6rdenes de magnitud inferior a la medicién de referencia (9)
por lo que concluimos que el término Qz del hamiltoniano de spin "0 es

suficiente para dar cuenta de la anlsotropia observada.
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El otro término anisotrfpico que debemos considerar es la interaccibn
cuadrupolar sz. En nuestro estudio del ancho de lfnea nosotros no

tuvimos en cuenta esta contribucion yva que la constante Q aparece con un
peso ~ 10-2 en la expresi6n del angostamiento de intercambio (ecuacibn
(IIT.16) ). Pero su contribucidén a K puede ser importante va que contribuye

en primer orden de perturbaciones mientras que la contribucifén 42 li-

’
neal en el spin de cada sitio, entra en Z2o.orden de perturbacioneg.
Pueden existir distintos mecanismos contribuyendo a Q. El caso de KNiF3
no ha sido estudiado. Si oxtranolamos a este caso una evaluaciétn de
Ranumori. (4 7) para pares de NiZ}'en NiO obtenemos H_, A 15 Gauss D H 1y
Entonces, como contribucion al estudio de la anisotfbpia del KNiFB, ;e—
ria interesante explorar te6ricamente los distinto mecanismos que pueden
contribuir al hamiltoniano cuadrupolar. Este estudio tedrico deberia acam-
pafarse por una evaluacifn experimental del parimetro de acoplamiento a-
nisotrdpico entre iones obtenible del espectro de resonancia magnética

+
de pares de N12 diluidos en una perovskita no magnética.

En la zona antiferromagnética es de esperar una dependencia del ancho de
linea con la temperatura tan compleja como la observada en la fase para-
magnética y por lo tanto igualmente rica en informacidn.Nuestros datos
experimentales en este rango de temperaturas son claramente insuficientes.
Seria necesario extender el rango de temperaturas por debajo de 230 K.

La limitacidén de nuestro exper.mento a temperaturas mayores a 230 K se
debe a que observamos el espectro E, correspondiente a los dominios

con eje magnético paraleln a H y ellos se extinguen con un campo aplica-
do I A8 KGauss. Couo lo muestra la fiqura(Tv.14) ,‘en banda X, el campo
de resonancia para E/V alcanza esta magnitud a T A230 K.

El espectro EJ~ correspondiente a los dominios con eje magnético perpendi-
cular a H es observable cualquiera sea la magnitud de H pero este modo, en
banda X, sola cnte puede excitarse a T »242 K (fiqura(IV.14)). Auventando
la ‘recuencia de microondas serfa posible observar E J a temperaturas cada
vez menores. Tntonces, para aumentar el rango de temperaturas de observa-
cién del espectro de resonancia antiferromagnética del KNiF3 habria que

realizar los experimentos a frecuencias mayores que 9.5 GHz.



2°) Hr en funcién de T. Factor g y constante de anisotropia.

Un modelo quasi-cldsico de las interacciones maométicas con el agregado
de la aproximacidn de campo molecular (ver discusidn en la seccidn(I.l.))
haoia sido ya usado para describir los cxperimentos de resonancia nuagné-
tica en RanF3(49’7o’7l) realizados a.T‘<$jN. In ¢l caso del isanorfo
KNiF3 mostramos  (seccidn IV.4.) que el mismo modelo describe la variaciér
observada de Hr con T en la ¢nna de tenperaturas préxima a la transicidn.
Da la dependencia medida de Hr con T obtuvimos K vs T. La medicién de es-
ta dependencia es nuy importante en vistas a verificar cualquier modelo
que se proponga para el origen microscpico de K. En este sentido seria
interesante extender el rango de temperaturas de la medicibn cono se su-
giere en 1°) ya que se camplementaria con datos de resonancia magnética

los resultados de referencia 9 obtenidos a través de experim.ntos dae
scuttering de luz con excitacién de un (nico magndn.

Debido al gran ancho de linea de nuestros espectros, los parametros

de interds se obtienen ajustando los puntos experimentales a una forma
tedrica calculada a partir de la ecuacidn de movimiento de Landau-Lifschitz
(ccuacidn IV.3.51). Dado que dentro del marco tedrico usado no es de es-
perar variaciones de g al pasar de la fase paramagnética a la fase antife-
rromagnética, en los ajustes usamos un factor g constante con T e iqual

a 2.31 que es el valor medido a T TN' Por otra varte hemnos verificado,
cano lo muestra la figura(IV.14/16), que los valores obtenidos para Hr vy

[3 H1/2 en la zona antiferromagnética empalman correctamente en'P::i%]
con los obtenidos en la zona paramagnética donde se usé la ecuacién modifi-

cada de Bloch para la magnetizacibn del sistema.
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3°) Intensidad de¢ la 1lfnea de resonancia.

El spin-flop en compuestos clbicos.

La presencia de un campo magnético aplicado puede modificar la configuracidn
de spin de equilibrio en materiales antiferromagnéticos. En el caso de com-
puestos clbicos existen 2 mecanismos cametitivos que pueden llevar el sis-
tema a la nueva confiquracitn : spin-flop dentro del dominio para el que se
requiere un campo H=H_ (ecuaci6n (IV.18)) y spin-flop entre dominios que

es un proceso gradual y se produce cuando H est& comprendido entre ch Yy
ch (ecuaciones (IV.21/22)).

En el clbico RanF3 las variaciones observadas de asimetria, inte?ié?ad e
histéresis del espectro de resonancia maqnética obtenido a T{{ T

N
ron asociadas oon la redistribucidn de dominios resultando ch@¢400 Gauss

fue-

mientras que el spin-flop dentro del dominio requeriria H;:HC: 2500 Gauss.

También en KNIy las mediciones por rayos X(7’54)a

4 y 100 K muestran que

el movimiento de paredes entre dominios es energéticamente mas favorable
(ch134000 Gauss) que el spin-flop dentro del dominio (Hc'§:40 KGauss) .In es-
te experimento fué posible determinar valores para las constantes intrinse-
cas del material B y C«L(ver seccion (IV.1.b)) a rartir de la determinacifn
de ch Yy ch que resultaron aproximadamente constantes con T en el rango de
observacidn.

Nuestre experimento de resonancia magnética en KNiF, fué realizado a tempe-

raturas proximas a la de tran:cicién lo que lo hace 3iferente a los 2 experi-
mentos que hemos mencionado. Efectivamente, la variacién del factor 5/(F:EZEE
es muyy importwcate en nuertro rango de medicidn. Este factor aparece en las
definiciones de HC, ch y ch y por lo tanto inducir& grandes variaciones

en los mismos. Computando ¥4/%| como se indica en el apéndice B podemos

ver que entre 100 y 4 K 4/V%/x varfa de 1.1 a 1, mientras que vale

v 3 en T= 230 Ky tiende a infinito en TN' De este modo y usando nuestra
determinacié- de K y los valores de B y C»L derivados de referencia(7) calcu-
leos los campos HC, ch Yy ch entre 230 K.i TN que se muestran en la fiqura
(Iv.17) . A1l vemos que el proceso de spin-flop entre dominios no resultaria
en este ranqgou netamente favorable energeticamente respecto de la rotacidn
de spins dentro del dominio. Nuestro experimento indica que siI lo es en el
rango T{ 242 K y los resultados cuantitutivos estan de acuerdo con los
valores calculados de ch y ch.
Este rango de temperacuras aparece entonaz?s como sumamente interesante para
la verificacion expeirimental de las diversas hip6tesis discutidas en la sec-

cidn(IV.1) sobre la configuracitn de spin de equilibrio. La resonancia mag-
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nét.ca parece ademds una técnich adecuada para estos fines. E: perimentos

a frecuencia distint-s a 9.5 Gz y el andlisis de la variacibén anqular

del espectro a distintas ten eiuturas complementarfan el estudio que pre-
sentamos aqui.

En un marco mas general los resultados de estos experimentos podrian ayudar
a clarificar el diagrama de fases de 1\’N:i.11‘3. A este respecto, la dependen—

(48,74) {finicamen-

cia con campo de la tanperatura de transicién fué aobtenida
te en presencia de campos suficientem:ente altos camo para que el eje magné-
tico resulte perpendicular al campo aplicado mientras que el caso del

eje magnético paralelo al campo aplicado todavia no ha sido estudiado ex-

perimentalmente en compuestos clbicos (75,76) .



Apéndices
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Apéndice A

Tratumiento de duatos para el caso de lincus anchas de resonancia muagnética

I'n una 1inca uncha las magnitudes de interés fiSi(X)AI“H) y “r no estin re-

lacionades de una forma sencilla a sus puntos caracteristicos. lis indis-

pensable contar entonces con wl sistema tomador de datcs que permita lucgo

ajustarlos a una forma conocida de 1inews u tin de obtener las magnitudes

que interesan,

BEs Gtil, sin embargo, poder medir en forma directa estos pacdmetros aun
con menor precision a fin de controlar los experimentos mientras

se c¢stidn realizando. Estos nlmeros pueden servir ademds como valores ini-

ciales para cuslquier ajuste posterior por minimos cuadrados. Con este

fin desarrollamos un método aplicable al caso de una forma lorentziana,

aunque con el mismo esquema se podrian calcular otras formas de linea.

1. Descripcidn del espectro.

La funcion de forma en el caso en que [prP,\/ “r fué estudiada tedrica-
mente por varios uutores(20’21) y confirmada experimentalmente por Garstens
et 31(22)‘por mediciones de DPPH a frecuencias ~ 1Mz,

Cuando se detecta la primera derivada del espectro de absorcidn a frecucn-
cia constadte mientras que H varia lentamente, la 1linea registrada Y, de-

jando de lado factores irrelevantes, estd dada por:

Y " (h=1) b (h+ 1) .

\J‘r% (%Tr L4 i ‘\“;(L-‘-EY]“ )

con
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Los cilculos se simplifican usando campo y ancho de linca reducidos da-

dos por (2) y normalizando Y a su valor miximo Y”.

Si kq¢<1 el segundo término de (1) es despreciable para todo h2>0 y se tic-

ne una linca de resonancia normal. En este caso IIr cs elcampo en el cual

Ta derivada cruza la 1inca base y dado que el espectro es simétrico respec-

to de este punto éste es también un punto de inflexion de la 1inea.

En la figura 1 se definen los campos que luego sc usardn en el cilculo. A,

B v C son puntos de inflexion de Y.

tn ¢l caso de un espectro de 17nea ancha ambos términos de 1a ecuacidn 1

deben ser considerados. i este caso ”o f Hr‘y Al f (L, - 1L ). Por otra
PP M m

parte 1a forma del espectro cambia con ¢l valor de k como se muestra cn

la figura 2. HLstos cambios de forma vamos a velacionarlesa los valores de

”o’ “M’ ”m’ ”A’ ”R’ HC que miden los campos en puntos caracteristicos d?

la 1inca. La dependencia de estos campos con k se muestra en figura 3.

Los ceros para H,, Hmy M, cn k = 0.84,2 y 3.55 determinan 4 regiones

bien definidas para k teniendo cada una una forma de linca particular co-

mo s¢ muestra en figura 2.

2. Determinacion de AUy I .
pp r
a) Al
T
En el coso de 1incas finas sc usa habitualmente un método de graficacion

(19)

de 1a 1Tnea normalizada

Al

hara hacer un ripido analisis de la forma, u-
b

sando la ecuacion:
H o= U+ @ AHPpP (3)

que, en térmiros de campos reducidos se escribe:

]
h - 4 1 «a == )

a, varfa con I y es una funcidén de Ta amplitul Y de 1a linea. O sea que
podemos decir que a = a(Y/YM). Ademiis a varia para diferentes formas de
linca (lorentziana, goussiana, ctc). T'm la tabla *1 s¢ consignan valores

de a para distintos Y/YM para ¢l crso de una lorentziana normal ( k. 1).
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Figura 1

Espectro normal de resonancia magnética. A,B y C son puntos de inflexion.
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IFigura 2
Forma de wm espectro de 1inea ancha para distintos valores del ancho reducido.
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Figura 3
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A partir de un andlisis numérico, establecimos para el caso de lineas

anchas una relacién lineal entre h y k cquivalente a (4), resultando:

h = b(XINm) ¢ &(X/xm) [,

Si se considera la parte de la linea situada a la derecha do YM se encuen-
tra que para un dado valor de Y/YM con solamente 3 pares de valores de
(a,b) se cubren todos los posibles valores de k con una discrepancia menor
a 0.3 %. Isto se muestra en la tabla 1.

Un andlisis de la tabla 1 sugiere las %iguientes aproximaciones:

. b es constante para una dada linea

. la pendiente Aa/.A(Y/YM) = 1.163 para todo k

Entonces, tomando 2 puntos h1 y h2 de un espectro y usando estas aproxinmi-

ciones se tiene:

L\.,\ - l’\,g‘) = 4.1 eﬁ. L\("\(‘L\/\’M (6)

que en términos de los campos reales ¢s:

Wy - Ho = 4462 ~ Alpp ~ (X=Y¥2) /X (7

Aqui tenemos una ecuacién que relaciona simplemente el ancho de la linea
con dos puntos cualquiera de ella, con la Guica condicién que dichos puntos
se¢ encuentren a la derecha del miximo ( H£>1%P.

Despe jando JXHPP se tiene:

con AY/ Al = (Y1 - YZ)/(ll1 - Hz)
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Para obtencr [X}$p es necesario medir 1a amplitud del maximo YM y la
pendiente cn un punto tal que 11 > ”M' Un punto intercsante para realizar
csta medicidn y que estd perfectamente cncuadrado dentro de la aproxima-
cién lineal expresada en (5) c¢s el punto de inflexion C. Este punto sc
puede ubicar sobre un espectro de primera derivada ya que el andlisis

numérico mucstra que YC/Yer 0.76 para todo k.

h) Ho.

EL campo Hy, correspendiente al punto de inflexidon B puede ser medido

muy bien sobre un espectro de scgunda derivada. In la figura 3 se mues-
tra HR/”r como funcién de k y se ve que si k £ 2.5 ambos campos casi
coinciden sicndo la discrepancia menor que 2 %. Si k > 2.5 o no puede
obtencrse 21 espectro de scpunda derivada sc puede obtener Hr a tra-

vés de la ccuacién 2. Para ello hay que determinar k y usar wuna determina-
¢ién previa de AHPP.
111 valor de k puede ser evaluado midiendo algunos puntos caracteristicos.
i1 grifico scemilogaritmico de {igura 3 facilita esta determinacidn elimi-
nando la incOgnita “r' Valores reales de los campos correspondicntes a pun-
tos caracteristicos se transficren de la ordenada logaritmica a un trozo

de papel movil que debe superponerse lo mejor posible sobre las curvas

correspondientes. La abcisa corresnondiente es cl valor de k.

3. Aplicacidn del método

Para cjempliflicar ¢l uso de este método vamos a aplicarlo a las mediciones
de DPPI a bajas frecuencias realizada por Garstens ct 31(22). En la figura
A reproducimos sus resultados. Elegimos este caso ya que cubre un amplio
rango de valores de k y tienc la ventaja de que tanto cl ancho como el g
del DPPH son bien conocidos por mediciones a altas frecuencias.

En la tabla 2 10s resultados de nuestro método se comparan con los re-
sultados de ajustes por minimos cuadrados de la funcidén 1, mostrando

un muy buen acuerdo dentro de la precision que se buscd.
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Apéndice B.

lvaluaciod de 1a suceptibilidad estatica y de la mapenetizacion de

subred en Knilt

I. Evaluacion de X/,y kl-
La suceptibilidad mapgnética ¢ de KNil, fué medida por Hirakawa et u1(42)

cen undg muestra policristalina en un extenso rango de temperaturas.lel ajus-

(23)

se obtiene
-0

te de estos datos a un modelo tedrico propuesto por Lines
una componente independiente de T parn X W 9.57 ~ 10
Como KNik

3 ,
cn una muestra policristalina ( X p )y )\// , K| es:

es un compucsto cabico la relacion entre la suceptibilidad medida

3Q0 +‘(1<V\) (1)

- s ; 1)
De acuerdo a la teoria termodindmica de campo molecular( ),ki es constante
con T vy ﬁcy depende fuertemente de T v coincide con & en Ty linton-

ces de (1):

&()(’I'N‘\: Moo Yoy (2)

o]

De los datos de ref(42) obtenemos &il = 4,21 <10 . pPoniendo este valor en

(1) tenemos que para T & Ty es:

-k
[\ v _ -% (3)

Yy -
X X\ 2

L

ge
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2. Evaluacidn de la magnetizacidn espontdnca de subred.

A campo H = 0 las dos subredes ferromagnéticas con las que se describe a
KNJ'F3 tendrin magnetizaciones de igual magnitud MO conocida como magneti-
zacidn espontdnod. lista mapgnetizacion de subred no ha sido medida en KNjF~
Dentro de 1a tCOYld termodiniimica de campo molecular es posible evaluar M
a partir dec &; R de la siguicnte manera:

La maunetizacitn de subred estd dada por 1la (uncidn de Brillouin B(3

M = N A /{W.‘)g Yoy (R0 ) . oi=t W
Con: Vi o= (ELQ + a )%C(?) /(&(5 /(;1(3"\'

donde consideramos interacciones hasta 2o0s vecinos.

-
Para cl caso en que se aplica It paralelo al cje antiferromagnético, desa-
rrollando B, (x ) cn potencias de Il y reteniendo solamente la parte lineal,

mwmadmmmnm }%

Yo Mmoo
I
(N 1 10T ) 2 (20) %)

{4 (AT W"M“ﬁ& 2sle) /9'(4T

dondo:B'q(x) es la derivada de Bg(x), N=7.75 102] es cl nimero de spins
por cm3 de cadr subred v (/\.pij ) sc puede calcular a partir de un va-
lTor .specifico de ), .Nosotros tomamos 3CA/(T ) '

MO(T) asi calculada %c muestra en la figura 1.
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Figura 1

M, en funcién de T evaluada a partir de los datos ¢le 1{//
obtenidos de referencia (42). Se grafica el rango Je

temperaturas de nuestro experinento.



111

3. Magnetizacidn de subred en presencia de campo magnético.

Analizaremos el caso ¢n que.ﬁvce aplica sepin wna dircccidn cualquiera del
espacio pero su magnitud es mucho menor que los campos criticos del siste-
ma; por lo tanto considerarcmos solamente dependencias 1ine41cs en Il (5-6).

@G, es la respuesta del sistema a I aplicado p1Td1010 a C Ll la respucs-
ta a Il aplicado perpendicular a ¢. Al aplicarse H seglin una direccion cual-

quicra del espacio (figura 2) M1, MZ cambiarin su magnitud dc modo que:

Miy = WMoy ‘fv-_‘f oo [b Mo = lij 00, f -
o s bttt it e
’\)N - bw.+ k%,.ub(ﬁ MRL— =7 \A«(J

£

por lo que la magnetizacion total del sistema cn las direcciones paralcla

y perpendicular a 0 es:

‘4/; - 3(4 H Qﬂb/;D

(8)
Moo= Vaod ,«vza(b
para cl dngulo t se ticene que:
o f 151.L% e /D
A {f =
g (41 VM pons |
,.,,Mu<{1,- L{?}}T\o‘“‘“ /‘\ (9)
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la diferencia entre t, ¥y t, es muy pequeiia por lo que en general to-
niremos  t = t, =1, sent =tycost=1, lnesta aproximicion las expre-
siones alternativas a (}) son:

() = Mo o« ket o by

) /
(10)
\ { /(/ j . /v
l }/‘2 \ - ,(() _ "{i{i (X N (*3
W)
XY A
QI kﬂvZé@¢F
Sk Ky U/ — _
o I £ M
b -
af P
s / N T
T
T
§ _ .
A >
Ho -
AW
4{‘_“'—‘"‘ 2z l
-+ m )(,H/& 6_}:’/1)
lk ' l
._:L)_‘j JRE {1.)

Figura 2
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Apéndice C .

Calculo del torque de anisotropia.

-8
M

La encrgia de anisotropfa cs minima si M,y
. s
de ficil magnetizacidn. Si M1 y M2 se desvian de esta direccidn aparccera

5 son ambas paralelas al cje

un torque originado en la encrgia de anisotropia:

, _
G- - EJ.% (1

{

233 sc puede desarrollar en serie de Taylor alrededor de la nucva di-

reccién de cquilibrio a un dnpulo %L del eje de fdcil magnetizacion:

&&« a - iE&. W e (2)
A 0, A2 0

i1 primer término de {2) cs ¢l torque de orden 0 que sc cancela con c¢l tor-
que ejercido por el campo cxterno.

En el experimento de resonancia magnética se consideran pequeitas oscila-
ciones de iﬂ y'ﬁz respecto de su posicidn de equilibrio. Entonces é(F

es pequeho v Zh~pucde ser expresado por lo dos primeros término de (2) y
por lo tanto ¢l ecfecto de la encrgia de anisotropia en las frecuencias pro-

pias del sistema se cxpresa a través Je su derivada segunda.

La encrgia de anisotropia de un compuesto clibico es:

2
l“(;.\ — !’M 2\ (‘4;6? DZ : ¢ O’,(Li'_olazr 4 o[¢\i .'_.‘LZ;ZT \ (3)
= 5O < (1\(_ & . C
to

ndonde;{«,nh\,d;(snn los cosenos directores de Mj respecto de las direc-
‘ .
ciones cithicas {100%
Como los cjes de factil masnetizacidon de KNili, ¢ninciden con las direcciones
) O
100> vesulta K 2 0.
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T 5 A vy - . - s -
Lkuk)(puzzyA+J¢b +dg = | pu de escribirse I oen funcion de dos angulos sola-

<

mente y la expresion de &Lpuru cada una de lac subredes resulta:

' 3
.(;[_Qv (")E«\ L2 = ,9\_;\ 3(Lz) Qut () A ) (\, A ) o }/(
city i Dk

(‘onsideraremos el caso en que Il se aplica en un plano % l()t)\‘.

vl | ¢

ﬂ[(){()]

- - nd =3 -
Considerando las dos ternas auxiliares (x',y',z') con z' // M1 y (x",y",z")

-y kol . ) ~ . . .
con z'" // -M2 y la aproximacion de pequeias oscilaciones los cosenos direc-

tores pueden escribirse asi:

(‘l)ﬁ( - Lb,l""/H‘l 3
Ay = (W/Hﬂ Lenlon &)t dee (Gee)

o= - (/i) gl (B1t) t Coy (orL)

Axg = Q‘r(,c“/&’\( )
oo = Uu»u/uz )t (-2 ) - e (6-t)

o2 = ,@uu/Mz) (6-¢)- (e t]

(5)

Le que lleva a las siguientes expresiones para las derivadas que aparecen

en(4)
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a) Paro la subred 1

2 _ ek lerd) |- @ulort)- e oy (4 1

QAUS . (6)
QFy o [OHL) [_@m(wt Mﬁ\ 4Cu(@+t)1
32
b) Para la subred 2
2 - ledadd (6-0) [nle-t) - 22 vt |
XJV)
oo - Lo (o) @rlet) + %%la‘ fosclot) | )
Poniendo (7) v (6) cn (4) resulta:
Para 1a subred 1
—9
g&(t): (R{q (o) e YENAEYRS ‘{%} S
N YI (8
M - / ) o Z) ‘
- et ) e &
M, ( ) < E2
Para la subred 2
e
Lol (M peilo-£) - Klkte aomafo-€)bug ) &
S (('Uz)(f—,w@ i‘“(,ac e
v /'S ()

TS

Wl [ef) Mt 25
Mz '
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