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Общая характеристика работы

Актуальность темы. В настоящее время активно развиваются
такие области физики конденсированного состояния как антиферромаг­
нитная спинтроника [1; 2] и терагерцовая магноника [3], что обуславливает
актуальность исследования и поиска новых антиферромагнитных (АФМ)
кристаллов. Такие системы характеризуются высокими частотами магнит­
ных возбуждений, вплоть до нескольких терагерц, быстрыми временами
переключения, пренебрежимым влиянием дипольных взаимодействий из­
за полного или практически полного, в случае слабых ферромагнетиков,
отсутствия макроскопической намагниченности, наличием разнообразных
спин-ориентационных переходов, представляющих как фундаментальный,
так и практической интерес.

Спектроскопия комбинационного рассеяния света, основной метод
используемый в настоящей диссертации, позволяет исследовать как кол­
лективные возбуждения различной природы, так и взаимодействия между
ними. Этот метод прежде всего известен в области исследования динамики
решетки, в частности мягких мод в сегнетоэлектриках [4], и структурных
фазовых переходов. Более того, рамановское рассеяние успешно приме­
няется для исследования спиновой динамики и магнитных структур,
определения констант обменных взаимодействий и одноионной анизотро­
пии в классических и квантовых магнетиках [5; 6]. Одним из ограничений
этого метода является возможность измерения возбуждений лишь с ма­
лыми волновыми векторами вблизи центра зоны Бриллюэна. Однако это
справедливо лишь для рассеяния первого порядка. Так многочастичные
процессы, в частности двухфононное рассеяние, хотя и является более
слабым, позволяет оценивать частоты вблизи границ зоны Бриллюэна.
Другая ситуация с рассеянием на магнонах (спиновых волнах), где одно- и
двухчастичные процессы обусловлены различными механизмами, а именно
спин-орбитальным и обменным, соответственно [7]. Интенсивность рас­
сеяния второго порядка на магнонах сравнима, а в некоторых случаях
превосходит таковую для одномагнонного рассеяния [5], что можно исполь­
зовать для установления и последующего уточнения моделей обменных
структур.

Целью настоящей работы является комплексное исследование
магнитной и решеточной динамики сложноструктурных антиферро­
магнетиков для определения обменных структур, констант обменного
взаимодействия и одноионной анизотропии.

Для достижения поставленной цели решались следующие задачи:
1. Обоснованно выбрать объекты исследования — монокристаллы

сложноструктурных антиферромагнетиков Ni3(BO3)2, NiWO4,
Ni2NbBO6, PbFeBO4, характеризующихся нетривиальной магнит­
ной динамикой.
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2. Экспериментально исследовать фононные и спиновые возбужде­
ния в широком спектральном диапазоне с использованием мето­
дики комбинационного рассеяния света в интервале температур
10–300 K.

3. Установить и разделить решеточные и магнитные вклады в спек­
тры на основе правил отбора и температурного поведения.

4. Проанализировать экспериментальные результаты в приближе­
нии линейной теории спиновых волн для определения констант
обменного взаимодействия, одноионной анизотропии и кривых дис­
персии магнонов.

Научная новизна. Все результаты, полученные в ходе выполнения
работы являются новыми. Впервые проведено подробное эксперименталь­
ное исследование магнитной и решеточной динамики монокристаллов
сложноструктурных антиферромагнетиков Ni3(BO3)2, Ni2NbBO6, NiWO4,
PbFeBO4 с использованием взаимодополняющих методов в широком ин­
тервале температур. На основании экспериментальных данных спиновой
динамики для Ni2NbBO6, NiWO4, PbFeBO4 предложены обменные модели.
Впервые проведены расчеты спектров спиновых волн и строгий магнитный
симметрийный анализ, а также количественно установлены константы об­
менного взаимодействия и одноионной анизотропии.

Практическая значимость. Полученные в работе результаты вно­
сят вклад в понимание магнитной динамики сложноструктурных оксидных
антиферромагнетиков Ni3(BO3)2, NiWO4, Ni2NbBO6, PbFeBO4 и изострук­
турных и близких к ним соединений 3𝑑 переходных металлов. Количе­
ственно определенные в диссертационной работе константы обменного
взаимодействия служат важным заделом для последующих исследований
спиновой динамики с привлечением других экспериментальных методов.
Полная характеризация четных фононов, активных в процессах комби­
национного рассеяния света, в широком интервале температур 10–300 К,
представляет несомненную важность для разработки моделей динамики
решетки сложноструктурных оксидов. Работа носит, преимущественно,
фундаментальный характер, однако полученные результаты могут найти
практическое применение в активно развивающихся областях антиферро­
магнитной спинтроники и терагерцовой магноники для создания новых
типов устройств записи и обработки информации.

Mетодология и методы исследования. В работе использовались
взаимодополняющие экспериментальные методы: поляризационная спек­
троскопия комбинационного рассеяния света (лаб. спектроскопии твердого
тела, ФТИ им.А. Ф. Иоффе), вибрационная магнитометрия и измерение
теплоемкости (лаб. кинетических явлений в твердых телах при низких
температурах, ФТИ им. А.Ф. Иоффе), оптическая спектроскопия (лаб.
физики ферроиков, ФТИ им. А. Ф. Иоффе). Измерения проводились в
широком температурном интервале 10–300 K, включающем температуры
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переходов в магнитоупорядоченное состояние. Результаты по магнитной
динамике интерпретировались в рамках линейной теории спиновых волн.
Подробное описание методов исследования приведено в Главе 2.

Основные положения, выносимые на защиту:
1. Изменение правил отбора четных фононов в спектрах комбинаци­

онного рассеяния света Ni3(BO3)2 при переходе в антиферромаг­
нитную фазу при 𝑇𝑁 = 47 К обусловлено магнитоструктурным
переходом. Интенсивное взаимодействие магнитной и решеточной
подсистем подтверждается аномальными температурными зависи­
мостями частот фононов при переходе через 𝑇𝑁 .

2. Обменная структура NiWO4 может быть описана с использова­
нием трех обменных констант 𝐽1 = −1.166, 𝐽2 = −1.168, 𝐽3 =
3.501 мэВ для трех ближайших соседей. Снятие вырождения аку­
стической магнонной моды в нулевом магнитном поле обусловлено
двухосной анизотропией с константами 𝐴𝐸𝑃 = 0.056 и 𝐴𝐸𝐴 =
−0.171 мэВ. Ужесточение всех наблюдаемых четных фононов яв­
ляется проявлением эффекта магнитострикции.

3. Магнитные моды, наблюдаемые ниже 𝑇𝑁 = 23.5 К в Ni2NbBO6
вблизи 84 и 113 см−1, являются двухмагнонными возбуждениями,
обусловленными характерной формой плотности магнонных состо­
яний. Ужесточение и смягчение части фононных мод обусловлено
спин-фононным обменнострикционным взаимодействием.

4. Обменная структура PbFeBO4 является трехмерной, при этом
необходим учет обменных взаимодействий до третьего ближай­
шего соседа. Наблюдаемое в эксперименте возбуждение вблизи
100 см−1 является оптическим магноном, а широкая асимметрич­
ная полоса с максимумом 180 см−1— двухмагнонной модой.

Достоверность представленных в диссертационной работе ре­
зультатов обусловлена применением современных экспериментальных
взаимодополняющих методик, воспроизводимостью результатов измере­
ний, подкреплением экспериментальных результатов анализом на основе
строгого симметрийного подхода и современных представлений физики
конденсированного состояния. Также следует отметить высокое качество
исследуемых образцов, подтверждаемое структурными дифракционными,
магнитостатическими и оптическими измерениями.

Апробация работы. Основные результаты работы докладывались
на российских и международных научных конференциях и симпозиумах,
лабораторных семинарах, в частности: “Международная зимняя школа
по физике полупроводников 2015”, “Spin physics, spin chemistry and spin
technology 2015”, “Spin Waves 2015/2018”, “XXXVII Совещание по фи­
зике низких температур”, “ФизикА.СПб 2015/2016”, “Заседание секции
Магнетизм Научного Совета РАН по физике конденсированных сред
2016/2017”, “VI Euro-Asian Symposium Trends in MAGnetism 2016”, “Saint
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Petersburg OPEN 2017”, “Семинар-чтения: Спиновая динамика упорядо­
ченных и квантовых магнетиков, посвященный памяти Л. А. Прозоровой
2017”, “Dzyaloshinskii-Moriya Interaction and Exotic Spin Structures 2017”,
“Moscow International Symposium on Magnetism 2017”, “Second International
Workshop Novel Trends in Physics of Ferroics 2017”, “6th Siberian seminar
on Raman light scattering spectroscopy”, “14th Russia/CIS/Baltic/Japan
Symposium on Ferroelectricity”, “Комбинационное рассеяние — 90 лет ис­
следований”, “31st European Crystallographic Meeting”, “9th Joint European
Magnetic Symposia”, научные семинары Лаборатории физики ферроиков,
Лаборатории спектроскопии твердого тела Физико-технического институ­
та им. А. Ф.Иоффе и др.

Личный вклад автора. Все представленные в диссертации резуль­
таты получены автором лично или при его определяющем участии, как
то: подготовка объектов исследования, измерение спектров комбинационно­
го рассеяния, обработка и анализ экспериментальных данных, магнитный
симметрийный анализ, численные и аналитические расчеты в приближе­
нии линейной теории спиновых волн. Постановка задач и осмысление
результатов измерений осуществлялись совместно с научным руководи­
телем. Автор также принимал ключевое участие в написании статей,
подготовке докладов и выступлениях на научных конференциях и семи­
нарах.

Публикации. Основные результаты по теме диссертации изложены
в 27 печатных изданиях, 6 из которых изданы в журналах, рекомендован­
ных ВАК, 21 — в тезисах докладов.

Объем и структура диссертации. Диссертация состоит из введе­
ния, шести глав и заключения. Полный объем диссертации составляет
117 страниц, включая 34 рисунка и 10 таблиц. Список литературы содер­
жит 138 наименований.
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Содержание работы

Во введении обосновывается актуальность исследований, проводи­
мых в рамках диссертации, формулируются цель и задачи, излагаются
научная новизна и значимость, описывается личный вклад автора, при­
водится апробация результатов и положения выносимые на защиту.

Первая глава носит обзорный характер и посвящена фундаменталь­
ным основам спиновой и решеточной динамики магнитоупорядоченных
кристаллов. Введены основные понятия об исследуемых в работе возбужде­
ниях, таких как фононы и магноны, рассмотрен эффект комбинационного
рассеяния света, включая одно- и двухчастичные механизмы рассеяния.
Показано, что метод комбинационного рассеяния эффективен для ис­
следования четных возбуждений различной природы в широком классе
магнетиков. Проведен краткий обзор научной литературы, преимуще­
ственно посвященной рамановскому рассеянию света на решеточных и
магнитных возбуждениях.

Вторая глава посвящена краткому описанию объектов исследо­
вания — монокристаллам сложноструктурных антиферромагнетиков
Ni3(BO3)2, NiWO4, Ni2NbBO6 и PbFeBO4. В этой главе приводится опи­
сание установки HORIBA T64000 (ФТИ им. А. Ф. Иоффе), используемой
для проведения экспериментов методом поляризационной спектроскопии
комбинационного рассеяния света (КРС) высокого разрешения [A1–A6].
Также представлены используемые в работе подходы для анализа экспери­
ментальных данных, а именно методы магнитной симметрии и линейной
теории спиновых волн, применяемые для интерпретации спектров маг­
нитных возбуждений. Описаны процедуры расчета кривых дисперсии и
определения констант обменного взаимодействия и анизотропии.

Третья глава посвящена исследованию решеточной и магнитной
динамики орторомбического антиферромагнетика — ортобората никеля
Ni3(BO3)2. Используя метод измерения теплоемкости монокристалла, опре­
делена температура АФМ упорядочения 𝑇𝑁 = 46.8 К. Было показано, что
магнитное поле величиной 2 Т, приложенное вдоль антиферромагнитного
вектора, не оказывает существенного влияния на поведение теплоемкости.

C использованием метода рамановской спектроскопии высокого раз­
решения зарегистрированы 55 из 56 возможных оптических фононов,
определены правила отбора и симметрия возбуждений. По температур­
ным зависимостям динамики решетки было обнаружено ужесточение
раман-активных фононов при переходе через 𝑇𝑁 , что свидетельствует о
проявлении спин-фононного взаимодействия в виде изменения частоты фо­
нонов при установлении дальнего магнитного порядка.

Кроме этого, было зарегистрировано изменение правил отбора части
четных фононов, что изображено на рисунке 1. Упомянутые аномалии в
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Рис. 1 — (слева) Спектры КРС для поляризации 𝑧(𝑦𝑥)𝑧 при различных
температурах. (справа) Температурные зависимости нормированной инте­
гральной интенсивности разрешенных (𝐵1𝑔) и запрещенных (𝐵2𝑔) фононов.

динамике решетки, наблюдаемые при переходе в АФМ фазу, свидетельству­
ют о связанном магнитоструктурном переходе, что также подтверждается
симметрийным анализом эффективной пространственной группы упоря­
доченной фазы Ni3(BO3)2, допускающей активацию 𝐴𝑢 мод в процессах
ИК поглощения и разрешающей одновременное наблюдение мод симмет­
рии 𝐵1𝑔 и 𝐵2𝑔 в одной поляризации спектров комбинационного рассеяния.
Гипотеза о магнитоструктурном переходе также подтверждается актива­
цией новых узких фононов, наблюдаемых в спектрах ИК отражения [A1].

Ниже 𝑇𝑁 в спектрах КРС наблюдались узкие линии одномагнонных
возбуждений, температурная зависимость частоты которых описывает­
ся функцией Бриллюэна. В рамановских спектрах в области частот
50–200 см−1 обнаружена широкая полоса сложной структуры, состоящая
из нескольких возбуждений с различными температурными зависимостя­
ми, интерпретируемая как мультимагнонная мода. Результаты измерений
магнитной динамики могут быть использованы для определения магнит­
ной структуры Ni3(BO3)2, которая, на настоящий момент, неизвестна.

В четвертой главе представлено исследование монокристаллов мо­
ноклинного антиферромагнетика NiWO4 с использованием методов вибра­
ционной магнитометрии и комбинационного рассеяния света. По кривым
магнитной восприимчивости установлено основное антиферромагнитное
состояние, определена температура магнитного упорядочения 𝑇𝑁 = 62 К,
и парамагнитные температуры Кюри для трех осей Θ𝑎 = −106, Θ𝑏 = −85
и Θ𝑐 = −91 K. Отрицательные температуры указывают на преобладание
антиферромагнитных обменных взаимодействий, а характер кривых вос­
приимчивости — на трехмерность обменной структуры.
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Рис. 2 — (сверху) Карты температурной зависимости спектров комбина­
ционного рассеяния света NiWO4. (снизу) Спектры для температур 𝑇 = 10
и 𝑇 = 100 К. Скрещенные поляризации указаны для каждой панели и
показаны по отношению к магнитной структуре. Звездами отмечены воз­
буждения магнитной природы.

Детально исследована динамика решетки, обнаружены все рассчитан­
ные в рамках теоретико-группового анализа 18 раман-активных фононных
мод, установлены правила отбора и измерены температурные зависимости
их частот, полуширин и интенсивностей. Ниже температуры магнитного
упорядочения, было обнаружено ужесточение всех наблюдаемых фонон­
ных мод на величины не превышающие 1 см−1; при этом частоты в
парамагнитной фазе описывались моделью ангармонизма с учетом трех- и
четырех-фононной релаксаций. Полуширины фононов хорошо следовали
ангармоничными моделями, в том числе и в магнитоупорядоченной фазе.
Подобное взаимодействие решеточной и магнитной подсистем, вероятно,
носит магнитострикционную природу, проявляющуюся как изменение объ­
ема кристаллографической ячейки; при этом знак эффекта (увеличение
частоты) указывает на её уменьшение при переходе в АФМ фазу.

В низкочастотной области обнаружен богатый спектр магнитных
возбуждений с частотами 22.5, 24, 123.3, 157.9 и 189.2 см−1 с различ­
ным поляризационным и температурным поведением, см. рисунок 2. Так,
моды 22.5 и 123.3 см−1 проявляют существенное смягчение и при повыше­
нии температуры следуют функции Бриллюэна для 𝑆 = 1, исчезая при
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Рис. 3 — (слева) Магнитная структура АФМ фазы NiWO4 с отмеченны­
ми обменными взаимодействиями. Изображены только магнитные ионы.
Штрихованными линиями показаны кристаллографические ячейки. (спра­
ва) Рассчитанные спектры спиновых волн. Сплошными и штрихованными
линиями изображены акустические и оптические моды, соответственно.

приближении к 𝑇𝑁 , что характерно для одномагнонных возбуждений. Воз­
буждение с частотой 24 см−1 обладает на несколько порядков большей
интегральной интенсивностью и полушириной; при этом оно не смягчается
при повышении температуры и наблюдается вплоть до 3𝑇𝑁 , подобное пове­
дение указывает на немагнонную природу моды. Высокочастотные моды
157.9 и 189.2 см−1, вероятно, являются смешанными магнон-фононными
возбуждениями.

Для интерпретации эксперимента был проведен магнитный симмет­
рийный анализ NiWO4 с известной пространственной группой 𝑃2/𝑐 и
волновым вектором магнитной структуры 𝑘 = (1/2,0,0) для ионов в пози­
циях 2𝑓 . Установлена магнитная пространственная группа 𝑃𝑎2/𝑐 (#13.70)
с эквивалентным представлением 𝑚𝑌 1−. Показано, что для этой группы
магнитные моменты ограничены в плоскостях 𝑎𝑐.

Используя экспериментальные данные, такие как частоты магнитных
возбуждений, поле спин-флоп перехода [8] и магнитную структуру [9], пред­
ложен гейзенбреговский гамильтониан:

ℋ =
∑︁
⟨𝑖,𝑗⟩

𝐽1𝑆𝑖𝑆𝑗 +
∑︁

⟨⟨𝑖,𝑗⟩⟩
𝐽2𝑆𝑖𝑆𝑗 +

∑︁
⟨⟨⟨𝑖,𝑗⟩⟩⟩

𝐽3𝑆𝑖𝑆𝑗 +
∑︁
𝑖

𝐴𝐸𝑃𝑆
𝑎
𝑖
2 +

∑︁
𝑖

𝐴𝐸𝐴𝑆
𝑏
𝑖

2
, (1)

где 𝐽1, 𝐽2 и 𝐽3 — константы обменного взаимодействия для трех
ближайших соседей, необходимые для построения трехмерной обменной
структуры, изображенной слева на рисунке 3. Кроме этого учитываются
две константы анизотропии: легкая ось 𝐴𝐸𝐴 (под углом 19.4∘ к оси 𝑐 в
плоскости 𝑎𝑐) и легкая плоскость 𝐴𝐸𝑃 (в плоскости 𝑎𝑐), воспроизводящие
расщепление акустической ветви в нулевом магнитном поле, наблюда­
емое в спектрах ИК поглощения [10]. Определенные константы равны
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Рис. 4 — Карты температурной зависимости низкочастотной области
спектров комбинационного рассеяния света Ni2NbBO6 для шести неэкви­
валентных поляризаций. На вставках отмечены области с увеличенной
интенсивностью, показывая слабые двухмагнонные моды. Горизонтальная
штриховая линия отмечает температуру АФМ перехода 𝑇𝑁 = 23.5 K.

𝐽1 = −1.166, 𝐽2 = −1.168, 𝐽3 = 3.501, 𝐴𝐸𝑃 = 0.056, 𝐴𝐸𝐴 = −0.171 мэВ.
Кривые дисперсии спиновых волн для акустических и оптических ветвей в
NiWO4 приведены справа на рисунке 3, а КРС эксперимент на рисунке 2.

Пятая глава посвящена исследованию магнитной и решеточной ди­
намики ниобооксоортобората никеля Ni2NbBO6 методом комбинационного
рассеяния света. Обнаружены 57 из 60 возможных четных раман-активных
фононов, исследованы температурные зависимости частот, полуширин и
интенсивностей. Показано, что при переходе в антиферромагнитную фазу,
при 𝑇𝑁 = 23.5 K наблюдается нетривиальное взаимодействие решеточ­
ной и магнитной подсистем, проявляющееся как в виде смягчения, так
и ужесточения определенных фононных мод при переходе в магнитоупо­
рядоченную фазу; при этом магнитные вклады пропорциональны 𝜆⟨𝑆𝑖𝑆𝑗⟩,
где 𝜆 — постоянная спин-фононного взаимодействия. Отсутствие анома­
лий в полуширинах подтверждает нерелаксационную природу изменения
частот. Причем, в отличии от NiWO4, разные знаки свидетельствуют о ло­
кальной обменно-стрикционной природе спин-фононного взаимодействия,
происходящего без существенного изменения объема ячейки.

В низкочастотной части спектров рассеяния магнитоупорядочен­
ной фазы обнаружены магнитные возбуждения с частотами 24, 84.3 и
112.7 см−1. Обе высокочастотные моды существенно смягчались и стано­
вились неразличимы при 𝑇>𝑇𝑁 .
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Рис. 5 — (слева) Температурные зависимости частот (окружности) и
полных ширин (квадраты) части фононов в парамагнитной и антифер­
ромагнитной фазах. Сплошные красные и синие линии соответствуют
расчетам ангармонических моделей. Сплошной зеленой кривой изобра­
жен спин-фононный вклад. (справа) Сравнение результатов расчетов в
приближении линейной теории спиновых волн с экспериментальными
данными. Изображен набор констант обменного взаимодействия и предпо­
лагаемая магнитная структура [11], кривые дисперсии и экспериментально
зарегистрированные полосы двухмагнонного рассеяния в сравнении с рас­
считанной плотностью магнитных состояний.

На основании обменных констант, предложенных в работе [11], запи­
шем гамильтониан с учетом анизотропии типа легкая ось вдоль a:

ℋ =
∑︁
⟨𝑖,𝑗⟩

𝐽1𝑆𝑖𝑆𝑗 +
∑︁

⟨⟨𝑖,𝑗⟩⟩
𝐽2𝑆𝑖𝑆𝑗 +

∑︁
⟨⟨⟨𝑖,𝑗⟩⟩⟩

𝐽3𝑆𝑖𝑆𝑗 +
∑︁
𝑖

𝐴𝑆𝑎
𝑖
2, (2)

где 𝐽1, 𝐽2 и 𝐽3 — константы обменного взаимодействия для трех ближай­
ших соседей, адаптированные из работы [11], были рассчитаны спектры
спиновых волн и плотности магнонных состояний (DOS), изображенные
справа на рисунке 5. Показано, что существуют четыре дважды вырож­
денные магнонные ветви и при этом энергия акустической ветви (в центре
зоны) находится существенно ниже минимальной регистрируемой в экспе­
рименте частоты. Анализ плотности состояний, обладающей характерной
формой с двумя максимумами, позволил установить принадлежность мод
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Рис. 6 — Температурная зависимость спектров комбинационного рассея­
ния света PbFeBO4 в поляризации (𝑏𝑏). Горизонтальная штриховая линия
соответствует температуре перехода. На рисунке отмечены: I — выморажи­
вание квазиупругого рассеяния при температурах существенно ниже 𝑇𝑁 ,
II — оптический магнон, III — широкая двухмагнонная полоса.

84.3 и 112.7 см−1 к двухмагнонному рассеянию. Путем сравнения с из­
вестным полем спин-флоп ориентационного перехода была определена
константа одноионной анизотропии 𝐴 = −0.019 мэВ. Также в области
спектрального пересечения мод вблизи 130 см−1 обнаружено проявление
фонон-магнонного взаимодействия в виде существенного усиления инте­
гральной интенсивности части фононов.

Используя методы магнитных пространственных групп и неприво­
димых представлений проведен симметрийный анализ для родительской
группы 𝑃𝑛𝑚𝑎 с волновым вектором магнитной структуры 𝑘 = (0,0,0) и
ионов в позициях 8𝑑. Установлены все восемь возможных k -максимальных
магнитных подгрупп, показано что магнитной пространственной группой
АФМ фазы Ni2NbBO6, предложенной в работе [11] является 𝑃𝑛′𝑚𝑎′, а её
эквивалентным представлением — 𝑚𝐺𝑀4+.

Шестая глава посвящена исследованию спиновой и решеточной ди­
намики монокристаллов антиферромагнетика PbFeBO4 с 𝑇𝑁 = 114 K. При
детальном исследовании спектров комбинационного рассеяния в области
частот 15–2000 см−1 были обнаружены 32 из 36 четных фононов. Поляриза­
ционные измерения позволили установить их симметрию и правила отбора.
Эксперименты в широком интервале температур 10–300 К позволили опре­
делить температурные зависимости частот, полуширин и интенсивностей.
Наблюдалось интенсивное спин-фононное взаимодействие, особенно ярко
проявляющееся на фононе симметрии 𝐴𝑔 с частотой 495 см−1 в виде его
ужесточения на 2 см−1.

13



T = 11 K
c(bb)c
Ag

Ag

B1g

Two-magnon
band

120 140 160 180 200 220 240
Raman shift (cm−1)

In
te
n
si
ty

(a
rb
.
u
n
it
s)

14 16 18 20 22 24 26 28 30
Energy (meV)

120 140 160 180 200 220 240

B2g

B1g

Ag

2M

Raman shift (cm−1)

(bb)

(cb)+(ab)

Рис. 7 — Спектр комбинационного рассеяния света PbFeBO4 в поляри­
зации 𝑐(𝑏𝑏)𝑐 при температуре 11 К. Серые окружности — эксперимент,
фиолетовым цветом отмечена двухмагнонная полоса, оранжевым — “про­
течка” 𝐵1𝑔 моды, зеленым — 𝐴𝑔 фонон. Следует отметить асимметричную
форму фононной линии, вызванную магнон-фононным взаимодействием.
На вставке показано наличие 2М полосы только в поляризации (𝑏𝑏).

В спектрах рассеяния магнитоупорядоченной фазы обнаружены маг­
нитные возбуждения с частотами 100 и 180 см−1, показанные на рисунке 6.
Обнаружен эффект фонон-магнонного взаимодействия в области спек­
трального пересечения 𝐴𝑔 фонона частотой 158 см−1 и двухмагнонной
полосы проявляющийся в виде асимметричного резонанса (см. рис 7).

Анализ с применением линейной теории спиновых волн на осно­
ве гамильтониана, схожего с (2), позволил установить принадлежность
наблюдаемых мод к оптическому магнону и двухмагнонной полосе, соответ­
ственно, что также подтверждается правилами отбора и температурным
поведением мод.

По результатам экспериментов определены константы обменного вза­
имодействия и одноионная анизотропия: 𝐽1 = 2.2045, 𝐽2 = 0.084, 𝐽3 =
0.2304 и 𝐴 = −0.0016 мэВ. Полученные значения находятся в согласии с
результатами измерения парамагнитной температуры Кюри [12].

Магнитный симметрийный анализ для родительской группы 𝑃𝑛𝑚𝑎 с
волновым вектором магнитной структуры 𝑘 = (0,0,0) и ионами в позициях
4𝑎 позволил определить четыре возможные k -максимальные магнитные
подгруппы и установить пространственную группу антиферромагнитной
фазы PbFeBO4 — 𝑃𝑛𝑚𝑎.

14



В заключении кратко перечислены основные результаты работы,
которые заключаются в следующем:

1. Проведено детальное исследование динамики решетки моно­
кристаллов Ni3(BO3)2, NiWO4, Ni2NbBO6, PbFeBO4 в широком
интервале температур, включающем 𝑇𝑁 . Впервые обнаружено
большинство предсказанных теорией групп фононов и измерены
температурные зависимости их частот, полуширин и интенсивно­
стей.

2. Экспериментально показано, что изменение правил отбора ком­
бинационного рассеяния света в Ni3(BO3)2 ниже 𝑇𝑁 = 47 К
обусловлено магнитоструктурным переходом. Связь магнитной и
решеточной подсистем дополнительно подтверждается ужесточе­
нием части фононных мод в антиферромагнитной фазе.

3. По результатам исследования магнитостатических свойств и маг­
нитной динамики NiWO4 предложена обменная структура с уче­
том констант до третьего ближайшего соседа: 𝐽1 = −1.166, 𝐽2 =
−1.168, 𝐽3 = 3.501 мэВ. Снятие вырождения моды антиферромаг­
нитного резонанса (акустического магнона) в нулевом магнитном
поле обусловлено двухосной анизотропией с константами 𝐴𝐸𝑃 =
0.056 и 𝐴𝐸𝐴 = −0.171 мэВ. Экспериментально наблюдаемое
ужесточение всех фононных мод при переходе в магнитоупоря­
доченную фазу при 𝑇𝑁 = 62 К обусловлено магнитострикцей,
приводящей к уменьшению объема ячейки. Проведен детальный
симметрийный анализ, установлена магнитная пространственная
группа 𝑃𝑎2/𝑐 для NiWO4.

4. Показано, что характерная форма плотности магнонных состоя­
ний в Ni2NbBO6 ниже 𝑇𝑁 = 23.5 К определяет двухмагнонные
моды вблизи 84 и 113 см−1. Используя результаты магнитного
рассеяния света и известного поля спин-флоп перехода опре­
делена константа одноионной анизотропии 𝐴 = −0.019 мэВ.
Показано что магнитной пространственной группой АФМ фа­
зы является 𝑃𝑛′𝑚𝑎′. Обнаружено нетривиальное спин-фононное
взаимодействие, проявляющееся как в виде смягчения, так и
ужесточения определенных фононных мод при переходе в магни­
тоупорядоченную фазу. В области частот 130 см−1 наблюдалось
фонон-магнонное взаимодействие в виде существенного усиления
интегральной интенсивности фононов.

5. Определена магнитная пространственная группа АФМ фазы
PbFeBO4 — 𝑃𝑛𝑚𝑎. Рассчитаны кривые дисперсии спиновых волн.
Показано, что возбуждения с частотами 100 и 180 см−1 являются
оптическим магноном и двухмагнонной модой, соответственно.
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