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Za m^gu-^nost da preduzmem izradu. ove doktorske '.• .-.e-rt&<"i.j&

dugujewt zahvalnost pre svega. di'ema insti tuci jana; Institute, ra

fiziku Pr if -odno-iaatenat 2\£kog fakulteta -j Novom Sa-:J-u i Fi.2 f ' ' A ' . > T J

institute un iverzi te ta u Cirihtt. Kolektiv prvoq v, i /e{

preuzimaiuCi more ratine <.>t>aveze. omogucio da di-e godirt-

odsustvuiem. a gostopr imstvo i materijalria podr Ska drug^g s £ mi

i i da iskoristin postoieCe iskustvo rtautnog tim

te i opremu jedne od u sveiu poznatijih laboratorija z™

s-pektroskop i j it. Poverertje na koje zavt od po<?et,">:

kiia del on duguiem ugjedu koji je. u torn Jrn" titutu

stekao dr 1. S'x»ixzcf, ria fi ru yam prepor-uku tamo hio i p? imi.f . . •"

Profesor 14. K U H D T O , rukot-odflac naufnog projekta u ok vim k

se odvijalo i wtoje ist rafivanje. svojim veli/fi* i$kusti'i.>m,

savetima i brigost pruzio mi i& >Jrago>-eriu porno C. Verujem ds n ̂  d.r?«

r/e<fu zaboraviti izuzetrm atmosferu radnog en tuzijazm*, n

saradnje i or 2 rate 1 jstva za koju najvise dugujeot dr H.

TeSkode u izvodeniu. ovih eksperimenata bile bi nepremostii'f. :

Tiije bilo dobrih kristala KFeFA koje ie sin tetizovala i 1 jul~>**"

ustupila dr B. wxt^Actv*/ iz Clarendon Laboratorije u Oksfordu.,

Dr D. Kstfo/r i dr I. Br/ff-r ulozili su. mnogo svoga Z

dobre volje it p-rocesu formiranja ovog rukopisa. Takoife mistix -ia

ne mogu zaboraviti ulogu koju ie u sticanju moga znaK ia •:..-•

Mos&BAUfttove spektroskopi j s iutao profesor L. l1*firnKovf u.z

pornoc se fomirao i moj pogled r.-a probleme fizifkog eksper iue-i',r a

uopSte.
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Feriarnem fazuih prelsiz& dartas predstavl ja ju iednu no

najzna£ajnij ih preoKupaci ja f i z ike korsdenzovane mater i je?, f"<u±i~ a >

redi da BL< , zahval iu iudi pr intern tear i ie renormal izaci one gri/.pc-1

koja uspostavl ia odredenu analog! jit izmedu fnetocia otati ---i ; ,i

•fizike i kvantne teori je polia, postignuti takvi do.aet". u

su^tinskom r azumevan ju kritii'noq ponaSanja mater ije u okol i

faznog prelaza kakvi su se pre petnaestak godina mogli sa;o

nasludiivati . v'eliku uloqu imala je n tome i pojava davol ino bri;;

raCunskih maSina sa jedne strarte, a sa druge onil ,

eksperi mental ni h tfin.ienica sakupl.ienih zahval TUJUC".! ra-zyo'j

suptilnih mernih metoda. Za slutfaj statifkih fcritiZn'h fertott&rta

(svojstava mater j le u ter modi nami Ckaj ravnotezi u okolini fazru.:,,)

prelasa) je mahom uspeSno proverena konzistentnost vedine sad:^

postoje<f:ih osnovnih teori iskih model a sa eksperimenta.i ;

utvrtfenim svojstvima odgovara jutih realnih modelriih si

(Poglavlje I).

U sluuaju kriti£ne diriamike, koja prouCava evoiuc

svojstava si sterna u okolini krititne temperature sa iTewenskoi}

aspekta, neki od teori jskih modeia najlaze na teSkode, kako 7»a

stanoviSta izra^unavanja parametara kojima se opisuje dinamiCko

kritiCno ponaSanje, tako i sa stanovi^ta eksperimental nog

odredivanja tih parametara. Jedan cd takvih izLszetaka

model i ma je kirieti£ki I&IMGOV mode I ^ koii se u kriti£noj d

anti f eromagnetnih si sterna svrstava u dinamifku. kl,

univerzalnosti Model A. Nasuprot statiCkom IsiMraovom modelu u dva

dimenzije, Cije ponasanje se izuzetno moze opisati
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analitiCkim resen jem u konatfnom obliku, evaluacijt n je-f-ox

dinarni£kog anal ogona uporno osta je van domasa ia kaku ana. i t i£ki<i

tako i fiumer i Ckih metoda. Teori jsko ob.iasn. ien je c*'oq izuzet'-:

lezi verovatno u tome da ie as imptvtsk i kritiCni region,

region temperature u kome stvarno dolazi do jzraSaja kri;:ir... ,

pona^anje osobeno 2a oval modei , izuzet.no uzak u odf'

odgovarajutti statiCki kritiCni region, dok se region! kod oii

model a podudat aju (Poglavlje II).

Eksperimenti opisani u ovo.i tezi imali su za cil i ria s eaci

vi 5e svetlosti rta navedeni problem. KritiCki su > . ZP>

zahtevi koje bi morale ispuniti eksperi mental ne teho kp r*-t

pouzdano odslikale kriti£no dinamiCko ponasan <e iekr;a

odgovara judeg real nog si sterna, sa posebnim csvrtom na mfcod;-?

hiper-fine inter akci je. Kaa inetod istrazivanja usvo.iena

MosBE>«uEF«ova spektroskopi ia, koja pod odrecfemn> uslo'i^ii-

omogu£ava da se, koristedii ^ezgro kao svojevrsriu ^uridi. . , ii

posledica hiper-fine interakci.ie jezgra sa f luktui r a j'j-C? •

magnetnim pol jem koje proizvode elektronski spinovi u reseli-i

Cvrstog tela, dobiju informacije a usmerenosti i t ra ja ' iTL ;

•fluktuacija tih elektronskih spinova (Poglavlje III). Mao realfi.*

sistem upotrebljen je slo.jni ant i i eromagneti k KFeF, £ a kog.- su

postojale odredene indicije da spada u dinam^Cku MJast

uni verzalnosti koja je ovde od interesa i koji je vrlo pogodad 2 u

ispitivanje usvo.ienom eksper intental nom tehnikom (Pogiavi je ) v) .

Dpi s izvedenih ekper imenata, £ija je najvaznija 3pe_if. i^

odrzavanje temperature stabilne u vrlo uskim granicama, dat e t

Poglavlju V. Po£etni eksper i mentalni podaci sastojali su r-;e o i

vi $e stotina Mossi=i**Ljt=:ROvih spektara £ija je obrada, zasnovana n••••

relaksaci oniin teorijama Mtjs«¥=«AUErROve apsorpci je, dovel£>

utvdis'anja oblika zavisnosti izir-etJu vremena relaks^ci i&

elektronskih spinova u ovom antiteromagnetiku i reduna
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temperature. Interpreted ia ove zavisnosti u svetlu L &or . ;

kritiCne dinamike ornoguciiia je odrecJi van ie dinamitkoq kri ;. / ir.

eksponenta pruzila kona£ne dokaze da je KFeF,, dot

reprezentant dinami£kog madeia A (Pocilavl je VI). Predriot,ti koje

poseduje i ograni^enja kojima. podleze ovakva evaluaci u; u

porecJenju sa druqim malobro jni m pokuSaiima odrecJivanja ''jvoc

kritiCnog eksponenta, te 2aklju£ci i nihov doseq , prezentovani ssu

u Poglavlju VII.
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I . UVOD U K R I T I C N E FENOMENE

Vrlo izrazene razlike u osubinama jedne supstanc ; jts t>

rasl i £i tim termed in ami £kim fazama podlezu sistematskom

prou£avanju ve£ vi £e od jednag stole£a. Temelji

faznih prelaza udareni su doktorskom disertacijom J. D.

W««i_sa objavljertom 1873. godine. ^4ep^estano usavrSavanje i

general izovanje teorije na osnovu nepreglednc'g mno^tva

eksperimentalnih podataka dovelo je sedamdesetih godina OVQQ v^'kz-

•fazne prelaze u fokus inter tssovan ja savremene -fizike kor.denzovan

materije i -fizike uop^te. To je rezultiralo primenom teorijc?

renormal i zaci one grape u obja=njenju -faznih prelaza (oko 19 -'2.

godine) , za Sta je K. B. WTLROIVJU 1982. godine dodeljena Nob^lo^a

nagrada. Ovaj veoma znatfajan prodor u razumevanje uni verzalnos- <

kolektivnih -ferionsena u kondenzovano j materiji otvorio Je n, , .

vidike na joS nerazreSene probleme i stimulirao razvoj niza novii"

teorijskih pristupa, kao i usavr^avanje i ekspanzij?. novis'*

eksperimentalnih metoda za prouCavan je kritiCnog porta^an i :

materije, £ega smo ss'edoci u desetak poslednjih godina.

I.A. FAZNI PRELAZI I KRIT ICNI FENOHENI

Trans-f ormaci je izmedu razliCitih stanja rieke sup=s tanci j«?

prouzrokovane BU mi kroskopskim interakci jama u kojima ud».;stv ?

vrlo veliki broj Cestica (reda veli£ine !OiJ>. Dramatiffne prorrsi

makroskopskih svojstava predstavl ja ju , dakle, odraz stati sti £kc,y

uredivanja na mi kroskopskorn ni vou (.kooperativni fenom^ns).

Vrednosti nekih -fiziCkih parametara, kac Sto su magnetizaci ja,
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viskoznost, polar izaci ja, provodl ii vost ltd., prilikom -ft

prelaza naglo i^cesavaju, dok vrednosti drugih, k,r-o -Sto ^u

magnetria ill elektri£na suticepti bi Inost , zatim kompresibi 1 nost

ltd., te2e beskonacnosti . Ove promene i njihova KVOiUnija sc

iznenacJu juce sliCni za sisteme toliko rnedusobno raziiCite k-.u> ^

su to te^nosti , magnetic!, superprovodnici , 5uper+li.ud

•f eroelektrici , te£ni kristali, biriarni rastvori , legure ltd. . .•*

BugeriSe da postoji fundsmentalno jedjinstpo u -f eriimenifoa -* .-»i". n

prelaza.

U osnovi ^aznog prelaza u ve<tini sluCejeva ie2i evol lit. . j«-.

dugodometne urerfenosti nekog fiziCkog svojstva. O -o svojis-t / ^

moze iskoristiti kao kvanti tat i vrta mera razvoja novK r« . ;

uopSteno se tretira pod nazivom para»etar urstfenosti '; - ^ "'

f eromagneti ke, na primer, ovaj parametar je (sponh-sn •

magnet i zaci ja tf, za antiferomagneti ke je to magnet i zac :• j ->

podre^etke W , za prel az teCnost-para devijacija od kriilCn^

gustine F~P » za f eroelektri ke spontana pol arizaci ja Pt ?a legu*s

razlika koncentraci ja komponenata c,-c^ ltd. Vrednost para;:>a*

urecJenosti i znad temperature -faznog prelaza je nula, dok .' ,spiw*_<

temperature -faznog prelaza uzima nenultu vrednost odre-fjenu da tons

temperaturom. Ukoliko se parametar uredenosti prv prol -.

temperature kroz temperatur u -faznog prelaza menja skokovito.-

fazni prelaz je prve vrste ili di ?konti ituirani , a ako p;:,rame' •

ne trpi skok, ^azni prelaz je druge vrste ili kont inuir an i

Pojava ure^enosti mo5e se shvatiti i kao ukidanje odrerffj'

oblika simetrije. Jezikom teorije grupa, ako skup simetrij -* h

operacija uretJene -faze (niskosi metri tfne) £ini podtjrupu grup:

simetrije neurecfene < visokosimetr i cne) faze, ispunjeni su uslovi

za kontinuirani fazni prelaz. U ovoj tezi sva dalja razrcatranj

odnose se samo na kontinuirani fazni preJaz. Parametar * edeno > • •

ne mora biti samo skalarna velicina; njegova sloSenost .
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se brojem komponenata n koje su potrebne da se an kofn-plst.no

specificira.

Jedan od pojmova neophodnih kod t ret i ranja k r i t i ^ n

•fenomena je i korelaciona furikciia parametra urecfenosti

(I.I

ko ia zra2ava verovatnocu da ako mi k'r onkcipski

uredenosti <p- ima na mestu r ' neku vredrtost, ima tu vrednost , i

meBtu r. Na m a l i m ras to ian j ima obl ik ove - funKci je zavisi ad li ipa

mikroskopske interakci je, all na s'e^im rastojanjima ova Furtkci > p -

ima najceSce eksponencijalni o b l i k

gde je ^ duSina koja karakteri^e s labl jenje korelaci ia , t ^ v

korelaciona duSina. Korelaciona duzina takode spada u par

koji divergiraju na temperaturi -faznog prelaza.

I.B. TEORIJA SREDNJEG POLJA

Osnovu za genera] izovano (iako ipak £>amo -fenofnenoli.;%i«cc;>

razumevanje kval i ta t ivnih zakonitosti f a z n i h prelaza oostavila jc

teorija sredrijeg polja L. D. L«iMr>»ua 1937. godine. Inhodi^te ove?

teorije je u V/^,M OER WAAi...aovoj teor i j i i u teoriji aoleku farnoq

polja, koju je 19O7. godine uveo P. Wi^irae za obja^njenje f erio..-ar. . -

feromagnetizma. Teorija srednjeg polja polazi od predpostav! t c

se pona§anje lokalne d inamiCke varijable maze izracunati i. njene

reakcije na lokalno pal je generisana ure<fenom konfigurari jom

susednih l o k a l n i h var i jabl i , odnosno srednJi* poliem koit.
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stvaraju. Na taj nacin ignoriSu se devi jac? je od sr-v

vrednosti —f luktuaci je. Energijska razlika izmedu us e>rff!n

neuredene faze maze se tada izraziti preko razvoja u -~ed s-=*

clanovima koji sadrze samo stepene srednie vrednosti din;tm :'. iikf?

varijable, tj. stepene makroskopskoq p»arametra urfc?c?ent,c i

Temperaturna zavisnost, na printer slobodne energtje, -u

razvoju

= ay?

izra2ena je preko koefici jenata rasvo.ia a, if, c, ... ,

temperature -figuriSe u obliku tzv. redukovane

de-finisane kao

u

^mps, •'

t = ^

nezavisno od konkretne vrednosti temperature -fazooq p-.:-\?l -a

-kritii-Tje temperature T. za neki sistem^ Ovaj pristup omoi.-j> ,av >

da se di-f erenci ran jem izraza za termodi nami tfke -funkci IP

primenom kriterijuma stabiinosti predvidi ponaSanje £i tavjg niza

direktno merljivih generalnih tizickih svojstava, kao ^tu 3LI

paramt^ar urerfenosti y, stati^ka susceptibi Inost y, spe-u* -f i -rV, „

toplota c itd. Rezultati pokazuju da se pona^anje ovih svojstava

u okolini kriticne temperature (t -* O) , tzv. kritifno p&na$art j* :

u op^tem slucaju moze opisati preko stepenog zakona

i l i

gde je a tzv. kritif.ni eksponent karakteristi can za singularno

ponasanje fizi£kog svojstva <p, al i nezavisan od konkretnaQ

sistema i konkretnog parantetra uredenosti . Tako je vrednost za.,.

na primer, kriti^ni eksponent specificne toplote c
P

a - C

(specif icna toplota ne divergira u teori ji sredn.ieq pol ia) ,
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krit ifni eksponent parametra uredenosti v>: ft — 1/2, za kriti ' r \t susceptibi 1 nosti X: T ~ * » za k r i t iCni e v . v p r n e

korelacione duSine J: y» = 1/2.

Ovaj kratki pregled rezultata teori je srednjeg pc.-j.ji

pokazuje da ona obuhvata vedinu -fundamental nih pojfnov^. (par<5.i.~«» : £

urerfenosti , koreiaciona ciu£ina, k r i t i C n i eksportenti i td . ;

potrebnin z a teorijsku u m - f i k a c i j u faen ih prelaza. MecJutim, pcSto

zanemaruje korelirane f luk tuac i je parametra uredenosti , QV ::>

teorija dolazi do rezultata da u principu svi sistemi aa

kontinuirani m f a z n i m prelazima i m a j u potpuno isto sinoular ;o

ponaSanje sa is t im k r i t i ^n im eksponeTtti ma.

Sistematska eksperimentalna adredlvanja kri t

eksponenata na vel i kom bra ju rea ln ih si sterna pokazala su da st.»

njihove vrednosti (asi<n retkih izuzetaka) t a z l i £ i t e od onii t k.

predvi da teorija srednjeg polja. Vi $e decenija js vlac'

uverenje da ismereni rezultati ne opisuju stvsrne vrsdncst t

eksponenata. Odstupanje od teorije srednjeg polja opravdavalo

time da teorija ustvari predvi <Ja asimptotske (t -* O; vrednost';

eksponenata, dok eksperimenti usled ogranitienih principi jelnit

tehniCkih mogudnosti daju vrednosti iz temperaturnog regiona k n i •

nije dovoljno bl izu kritiCne temperature. U vel i kom broju racio^i,

kaka je kasnije pokazano, to i jeste bio sluCaj, a ni danas n

postoje jasni kriteri jumi prostiranja asimptotskog kritiCnog

regiona. Obzirom na to, gornje objasnjenje izgledalo j<=

prihvatl j ivo, ali je ipak s t imul i ra lo (naro^ito u SRzdesetim

godinama) pojavu mnogih radova sa poboljSanom tehnix^-m

ispitivanja kr i t i t fn ih fenomena. Sto se ti£e si sterna sa dv»-

dimenzije, ONSABETF>OVO analitiCko resenje lexNoovog model ?

pokazalo je vett 1943. godine da paste je sistemi Cije kriti-.-T

ponasanje ne mofe da se opi se eksponent i ma koje daje teori j,%

srednjeg polja.
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I.C. HIPOTEZA SKALIRANJA I HIPOTEZA UNIVERZALNDSTI

Na osnovu velikog broja podataka dobijenih ra-finirji

mernim tehnikama pokazalo se da, iako kritiCni ek^poner-ti n«maj

vrednosti koje predskazuje teorija sredrijeg polja, pti f,tc>_ . 'i

klasa u okviru kojih su odgovarajudi eksponenti ipak jedns';? .̂;s

razliCite sisteme. Time je apsolutna uni verzalnost faznih p? i.--I

predvicJenar teorijom srednjeg polja morala ustupitj mt?-v:t

realistiCnijem vi du univerzalnosti kriti£nog ponasanja. Siat.^BJ.^

koji pokazuju jednako kritiCno ponasanje svrstavaju se u. .:.-t

klase, tzv. klase ttniverzalnos11:. Ispofetka haz -for : ' -

teorijske osnove, 197O. godine uvedena je hipoteza univer£€l> sit

(R. B. BF» i F̂ F i TUB ) koja odreduje klasu uni verzalnosti u koj .1 <.

biti svrstan neki si stem na osnovu odredenih o^-a1 .a

hami 1 toni jana koji ga opisuje: njegovih simetrijskah svojst :w:.-..

(stepeni i kombinacije Clanova tipa y>") , broja komporiena a »:•

parametra uredenosti v^ i di menzional nosti prostora d, si. ; ...

dovoljno za karakterisanje svih sistema sa kratkodotnetnim

interakcije. Prema ovoj hipotezi dodatni ^lanovi hamiltonij'

koji ne menjaju njegovu simetriju, ne utiCu na vid kri

ponasanja, iako mogu da promenu napr. kritiCnu temperatur-

faznog prelaza.

Nesto ranije od hipoteze univerzalnosti uvedena je hipotezs

skaliranja (B. WIDOM, 1965. godine) kojom se uspostavlja tvrstr-

veza izmedu pojedinih kritiCnih eksponenata istog sisteira. Take1

na primer, nezavisno od sistema, uvek vazi relaci.1̂ ,

ar •+• 2ft + f = 2. Isto tako, pokazuje se da su odgovaraju-ii

eksponenti za kriti£no ponasanje ispod i irnad
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temperature jednaki. Na taj na£in, znajuui neke od ekspan«=?n=jta

sistema, mogude je izraCunati druge eksponente koristedi rel&^ije

skaliranja, pa se broj postojedih nezavisnih eksponenato ^r^tro

smanjuje. Hipoteza skaliranja i z koje proizilaze relac •?.

skaliranja polazi od predpostavke da su slobodna energija si sterna

i korelaciona -f'unkcija houogene -funkcije ter modi nami tiki h

varijabli koje se mogu skalirati u odnosu na jedinslv&iiu

karakteristi Cnu duzinu (korelacionu duzinu '§) . Pod skaliranjem =>i~

podrazumeva to da se u okolini T singularni udeo slobf.c•-.

energije i jaCina spoljasnjeg polja menjaju samo do rsa -faktc,-?

kada 5e temperaturna skala i skala ja£ine polja menjaju

istavremeno na odredeni naCin. Ovaj postulat odraz je £in jonii.«-:

da na rastojanjima reda veliCine korelacione ciuzine, •' n.i-

divergira na kritiCnoj temperaturi , kriti£no por,.ssa.;•-.'&•

makroskopskih parametara ne moze zavisiti od dfetalj

kratkodometne mikroskopske interakcije. Relacije skaliranja v

nezavisno od klase univerzalnosti u koju spada razmatrani sistom.

Eksperimenti u kojinia se prouCavalo statiCko singular.>o

ponasanje u blizini kriti£ne temperature pruzili su mnogotitrt ku

potvrdu ispravnosti hipoteze skaliranja i hipoteze

uni verzalnosti, pa su ove hipoteze u svoje vreme znaCile veliki

progres u odnosu ria teoriju srednjeg polja.

I.D. PRIMENA TEORIJE RENQRMALIZAC I ONE BRUPE

NA KRITICNE FENOMENE

Hipoteza skaliranja i nipoteza univerzalnosti nisu bile &b

initio teorijski zasnovane, pa tako nisu ni pruzale ne>k

generalni metod za izra£unavanje samih kritidtnih ekspone.T,ita

Tokom niza godina postojalo je samo nekoliko teorijskih tehnika
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(visokotemperaturni razvoj, P^oiirovi aproksimanti i 'si . /

priblizno izra£unavanje kriti£nih eksponenata za pojedine moc

i, sa druge strane, ograniten braj egzaktno resivih modela k«a

fito je dvodimenzionalni ISTMSOV model. Sve dok K. G. Wn_e»cn 1972.

godine nije uveo primenu teorije renormalizacione grupe sustvn-- i

zasnovanost postojectih teorija bila je sasvim nezadovol iavaju*tau

Jedna ad vaznih karakteri sti ka primenc?

renormal izacione grupe na fazne prelaze je spoznaja o va£r:

,*tzv. marginalne dimerizionalrtosti d . Uop^ta u^ev, s

mogu£no££u -fasnog prelaza okarakteri san je dimenzionalno&du

prostora d i brojem n komponenata parametra uret^enosti t>. Tako

napr. za sistem lokal izovanih spinova (ill uop^te lokai izo ./ariin

varijabli) moze da se napi^e hami1tonijan

\i.

gde sumiranje po i i j tete po parovima najblizih suseda Cija .,

konf iguraci ja odre(*ena brojem prostornih dimenzija ̂  i gde ru J"

odgovarajudi integral! razmenske interakcije za pojeriine ct

komponenata spina. Ta£ka u d,n ravni predstavl j« odr-?cfer.i

apstraktni model; nekolicina poznatih modela (koji su pon&kac'

egzaktno re^ivi) zauzima taCke od naroCitog interesa (ai. '),

MatematiCki d i n mogu -formal no da se tretiraju kao kontinuira^vj

promenljive i da se prouCava uticaj promene njihovih vrednost» ;(a

kritidfno ponaSanje odgovarajudeg modela.
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d-1 d - 2 d-3 d-4- d=5

Oaum*

Slika I .I .

Dijagram koristantnih vrednosti k r i t iCnog ekspcmenta

parametra uretfenosti u <d,r.-) ravni za razl iCite - f i z i C

relevantne sluCajeve (prema ref. i ) .

Ono Sto teoriju srednjeg polja Cini ne/nodnom u p redv i f j

realnih k r i t i f in ih eksponenata je nezadovol Java jutie t r e t ; r ,

•f luktuaci ja. Primenom GiNssunaovog kriteri juma za vazenje teos .. .,?

srednjeg polja, koji trazi da -f luktuacije parametara ured^

&y> moraju biti male u odnosu na njegovu srednju vrednost 9*.

proizvoljno male vrednosti redukovane temperature + ~> O rfobija
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da je teorija srednjeg polja konzistentna samo za d > 4. Sa

odstupanjem di menz i onal nosti d od marginal ne di menz i ona/ nosti

d = 4 <napr. d = 3, 2, 1) pojacava se uticaj -f 1 '..iktaaci j.̂

parametra uredenosti u sistemu i povecava adstupanje kriticfiiii

eksponenata od vrednosti koje daje teorija srednjeg polj<= .

Vrednost marginal ne di menzionalnosti d zavisi od oblika i

mi kroskopske interakcije, ali za sve sisteme sa kr atkotit. »fc>t?

interakcijom je d = 4. (U ovo j tezi te nadalje biti raCi sa

sistemima sa kratkodometnom interakci jom. )

Pojam marginalne dimenzional nosti iznad koje vazi ttor"'•

srednjeg polja oniogudio je uvodenje -formal izma prema kojem at

di menz i onal nost sistema tretira kao kontinuirana promenljiva., a
ji

razlika do marginalne di menzionalnosti e = d'— d kao paramet£r-

razvoja u red, Na taj naCin mogu se vrednosti kr i ti c.»;. r(

eksponenata izra£unati do razliCitog reda u razvoju po e za r«ij£

razliCitih sistema. Rezultati ovih izratfunavan ja LJ vecir, =

sluCajeva veoma dobro se slazu sa rezultatima merenja izvrsenim

na tzv. modelriim jcdinjenj ima, realnim sistemima koji stti j«

mogu£e bolje odgovaraju zahtevima teorijskih modela.

Razvoj ra^unskih metoda za odredivanje kritiCnih eksponenata

je samo jedan od zna£ajnih doprinosa teorije renormal izac.icjrse

grupe u tretiranju faznih prelaza. Dubina razumevanja priroc'-s

^aznih prelaza osvojena primenom ove teorije proizilazi iz

mogudnosti da se razmatra ne vise samo jedan hamiltonijan za dati

si stem, nego ceo prostor hamiitonijana u kome se model moze

kretati primenom propisanih matematiCkih trans-f ormaci ja, J

sluCaju da je problem -formula ran u promenl ji vama rea? HOL;

prostora, ove trans-f ormaci je su ustvari sumiranje i usrean iav&nje

pa sve vedim i vedim zapreminama tako da se o^uvaju

karakteristi ke osnovne interakcije odgovorne za urerfivctoje

sistema (a "razma2u" detalji interakcije na mikroskopskapskam
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nivou) ? dok se istovremeno vr£i reskaliranje na odgovarajutii

naCin. Stvaranje novog hami 1 toni jana iz atarog primenom operator .*

R ove trans-f ormaci je, tzv. reTiormalizacije maze 5e napisati ka?.

W' = KH .

Sukcesivne primene operatora renormal izaci je R Cine tok u

prostoru hami 1 toni jana. Hami 1 toni jani koji u poCetku

izgledati sasvim razliCito mogu ovakvim operacijama ko

ka odrerfenoj taCki , tzv. -fiksnoj taCki. Ispostavlja se da j-"'

uslov za to da su njihove poCetne razlike izrazene samo pi~eKi.

tzv. irelevantnih varijabli. Hamiltonijan u -fiksnoj taCki iT>,=»

svojstvo

-r =

Rezultujudi svojstveni problem daje svojstvene vrednosti k ie

ustvari kritidini eksponenti.

lako ovde veoma uproSdeni , rezultati primene ter-rije

renormal izacione grupe na -fazne prelaze u kondenzovano j materi ji

pokazuju da je ona obezbedila matemati£ki -formalizam i fizitku

zasnovanost kako za hipotezu skaliranja, tako i za hipotezu

univerzalnosti, a pored toga je omogucila i izracunavanje

•funkcija skaliranja i samih kritiCnih eksponenata. Zbog toys ona

ide u red najveciih teorijskih dostignu£a savremene -fizike.
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S I S T E M A S P I N O V A

Do sada izlozeni rezultati teorija kritifinog pona*-

materije u okolini faznog prelaza obuhvatili su same statiCka

svojstva, dok de predmet istrazivanja ove teze biti iz oblasti

dinami£kih kritiCnih -fenomena. Dok je teorija renormal izacicjiirr-

grupe postavila fundamentalni okvir za razumevanje stati^kog

kriti£nog pona^anja i omogudila izraCunavanje statiCkih kritvSr.ih

eksponenata, dotle je generalizacija u oblasti dinamifkih

kritiCnih fenomena po dometu daleko skromnija. Broj eksperi me-.a''

vezanih za ovu probl emati ku takocJe je daleko manji n^cit.. Iz

oblasti statiCkog kritiCnog ponasanja, delom zbog otvorenih

pitanja u teoriji, a vise zbog toga £to metoda kojom su dobijeni

najvazniji rezultati u oblasti stati£kog kritiCnog poria^o^j«

-rasejavanje neutrona, u sluCaju studi ja dinamiCkih krit.i^nih

fenomena zahteva nentronske flukseve veoma vel i kog inti-.-.-rtzi teta..

koji su na raspolaganju na sarno nekoliko mesta u svetu. No t!;•%=>

ova oblast pasta je joS izazovnija za druge? tipovs?

eksperi mental ni h tehnika kao sto su, na primer, one sa hi per : L ;r

interakci jom. Poseban znaCaj krititfna dinamika dobi ja pos" edr; jih

godina kao jedan od mostova prema termodi namici otvorenih sisteH<a

-sinergetici , koja u ovom periodu do2ivljava nesl:?<tenu

ekspanzi ju.
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II. A. OSNOVNI POJMOVI KRITICNE DINAMIKE

Kod proucavanja statickih kriticnih -Fenomena osno-^ni nrer-

interesovan ja predstavl ja ju ariomalije statickih svojstav<=» kc ;*? --

javljaju prilikom pribl i 5avanja temperature krihtcnr

temperaturi , a koje su determinirane raspodelama verovatno-i..

kon-f iguraci ja u termodinamiZkoj ravnoteii. U statiCka svojt.tv=i

ubrajaju se jednovremene korelacione -funkcije, termodinami Cki

koeficijenti (napr. magnet i z ac i ja, zapremina, pritisak, jz*...,±ii;-.

polja), linearne reakcije na vremenski nezavisne perturbar. i .it:

(napr. statiCka suscepti bi Inost ) itd.

U kritiCnoj dinamici proutfavaju se, za razliku od

anomalije dinat»2*tfih svojstava sistema koje se javljaju pt ilj.kn*r

pribl i zavanja temperature kritidfnoj temperaturi, a koje j

determinirane vremenskom evolucijon konf iguraci ja i kai< takv

dopunski zavise i od jednaCina kretanja sistema. U d^natr' -.KO

svojstva ubrajaju se vi sevremenske korelacione -funkci .it? ?

*transportni koeficijenti <napr. toplotna i elektricna

provodl ji vost , viskoznost), linearne reakcije na vremsn : . ' • • «

zavisne perturbacije (napr. dinamicka susceptibi Inost ), brz

relaksacija itd.

Analogno jednovremenoj

(jedn. I.I), vi sevremenska

urecfenosti de-finise se kao

korelacionoj -funkciji C (,*•*>

korelaciona funkcija para.Ttet •

(II. 1)

i izra5ava veravatnocu da ako mi kroskopski parametar
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<pQ ima na mestu r" i u vreme T' neku vrednost, ima tu vrednoet

na mestu ? i nakon vremena T—TT ' .

II. B. KRITICNA DINAMIKA SISTEMA SPINOVA

Posto SB predmet ove teze odnosi na anti f eromagnetrsE

sisteme, u ovoj i inace po jednostavl jeno j slici kriti*

dinamickog ponasanja, riece se uzimati u obzir Bile dugodomet SH

dipol-dipolne magnetne interakcije. Kvalitativna slika dinami. Ckug

kritiCnog ponaSanja sistema spinova moze se stetii na o*?.'

slededeg opisa: kada se temperatura sistema 7 priblila,,

kritiCnoj temperaturi 7 , u sistemu se stvaraju ostrva a kojima

su spinovi korel Irani ( "klasteri " ) T Cije su srednje vrednosl .«.

prostornih dimenzija reda veil Cine korel aci one duzine '§ kc • *

divergira po zakoriu

I oc t

gde je t redukovana temperatura (prema jedn. 1.2), a v kritiCni

eksponent korelacione duzine .̂ Pojedini spinovi unutar klastera

korelirano -fluktuiraju nekom srednjom karakter isti:<^r.o»

•frekvenci jam spinskih fluktuacija <wr , koja u sluCaju anizotropije

moze imati razliffite vrednosti za pojedine prostorne ose, a s-n

priblizavanjem temperature kritiCnoj temperaturi u opstem

asimptotski tezi nuli, sto je u literaturi poznato kao

usporavanje ("critical slowing down"). Pri tome karakter i si > £

vreme fluktuacija *c = l/«a , naravno, divergira, dok je srednje

karakteristifno vreme odrSavarija klastera t^ generalno uzev mno • <

duze od T .

U kvanti tat i vnom opisu ovih -fenomena osnovnu ulogu :tgt -t

prostorno—vremenska spinska korelaciona funkcija Caa(r','r>» kc..
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se, analogno jedn. I I . I , definite kao

(11.35

gde su Sa(r*,7r> operator! komponenata spina u HEXSEM

reprezentaciji , a indeks or uzima vrednasti prostornih osa A', y T

z. Anaiogna veli£ina u inverznom prostoru, tj. u pro-str u

talasnog vektora k i f rekvenci je fluktuacija ck>, je odgovara juifi

aatransform -dinamifki strukturni faktor S (Ar,ik>)

^ +00

/

«. t* •*
Cj K Cl&? 1 ( /•" « f -"• ft

,T - - —!-,_„. I -nr- _ A

^^ -co

Dinami£ki strukturni faktor moze da se napise u obi iku

s t tu<*,«) = —^^ s"
^c

,cagde je a> (Ar ) karatkeristiCna -frekvencija kritifrtih modova^ z

+00

J 2?? ' J<tf '
-00

tzv. statiZki strukturni faktor i r", t Cd>/<» (fr) 3 -funkcija•'' .̂ c

energijske linije. Prema napred spomenutoj (statiCkoj) hipotezi

skaliranja, statiCki strukturni faktor moze da se napise u obliku.

gde je 17 univerzalni stati£ki eksponent iedrtovremerie korelar i
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•Funkcije, a gaa(k$) nesingularna -funkci ja skaliranja.

Prema dinami£kom analogonu hipoteze skaliranja -di

hipotezi ska.1 ir ar.-ja, koju su 1967. godine uvel i B. I.

P. C. HOMENBERO C2, 33, i karakteristiCna frekvencija kriticnih

modova &>"*<*) mo5e da se napiSe u obliku

act = t -id a ( I I . 7 )

-.0(0!gde je z univerzalni dinmmiSki kritifni eksponent, a i?

odn. Q^a((f$) su opet nesingularne funkci je skaliranja. Ns

uzimajudi u obzir promenu skala, S a J ( f r ) i ^"(A"), kao i
2 />• -» -*

/,. >Cw/(i> < A r ) 3 , zavise samo od prizvoda Arl , a ne i od Ar cdn. .§

pojedinaino. Temperaturria zavisnost u svim ovim i z raz ima izraSena

je preko korelacione duzine 1 (jedn. I I . 2 ) . Jednaffina dinantickog

skaliranja II .7 opisuje f i z i c k i smisao dinami£kog kritiCnog

eksponenta zi u asimptotskom regionu (t -> O)

o>aflt<j?> oe -* O

tj. dinamifki krititfni eksponent predstavl ja meru <-

kriti£nog usporenja, u ovde posmatranom sluCaju, kr-i ti Croi.)

usporenja spinekih -f luktuaci ja.

Treba napomenuti da su generalne postavke dinamiCke hi pot. :̂ ;?

skaliranja patvrtJene metodama teori je renormal izacione gr̂ .js?

C4, 53, a deo konkretnih rezultata i eksperimentalno, najst'esce

metodama neelastiCnog rasejanja neutrona.
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II.C. DINAMICKE KLASE UNIVERZALNOSTI

Kao sto je naglaseno u odeljku I.CT statiCki kritiCm.

eksponenti su univerzalni za datu statitku klasu univerzalnosv>

(d,i>> odrerfenu brojem prostornih dimenzija d i simetri jo<n

parametra urecfenosti , odn. u ovom sluCaju, dimenzionalnosdu i^pin

r>. Obzirom da dinami£ka svojstva dopunski zavise od jednaCir.t

kretanja sistema (odeljak II.A), treba oCekivati da je

univerzalnost u dinamiCkom sluCaju restriktivnija. Teorija

renormalizacione grupe primenjena na dinamiCke meddle LSI

pokazuje da je za 5istematizaciju modela u dinami^ke klaes

uni verzalnost.1 , prored potrebno uzeti u obzir i zakone

konzervacije datog modela, odn. relacije PoiseoNOvih zagrada

hami1tonijanom koji opisuje model. Na taj naCin generalna

univerzalnosti ostaje u principu oCuvana; dinamiCke klase

uni verzalnosti postaju podklase statiCkili klasa uni verzalnosti .

Drugim reCima, data statiCka klasa uni verzalnosti (d,r/) cepa se u

opStem sluCaju na viSe dinamiCkih klasa univerzalnosti

Id ,n fZakoni konzer racije) . Iz ovoga ujedrto sledi da se dinairo _KJ

kritiCni eksponent ne moze u opstem sluCaju izraziti samo preK

kombinacija statiCkih kritiCnih eksponenata.

Ne ulazedi u opstu shemu dinamitfkih modela ovde de bit;!

izloSen samo jedan relativno jednostavan primer cepanja statifSs

klase univerzalnosti na dve dinami£ke: statiCki k f i t , u

eksponenti trodimenzionalnog HeieeNBERQOvog modela I (</,n ) = <3,3) 1

ne zavise od toga da li je u pitanju feromagnetni iAi

anti-f eromagnetni si stem. Dak je odgovara judri dinsmiCki model zs.

izotropni feromagnetik —model J (prema oznakama iz ref. ?> aa

dinamifkim kritiCnim eksponentom z - (d+2~i7)/2 ~ 2.5, dotlE

odgovara model G sa dinamidkirtizotropnom feromagneti I
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kritiCnim eksponentom z = d/2 = 1.5. Razlika u di.-j^p---. ?.'* 1

model! ma potiCe otuda sto je parametar uredte-KOsti kc*

i eromagneti ka konzervativna veliCina (magnet i z aci ja refe1' ^

komutira sa hami1tonijanom)T dok kod antiferomagnetika parameter

urecfenosti nije konzerviran (magnetizacija podreSetke ne komut.ir««

sa hami1toni janom si sterna). Kriti£no pona£anje koje proizilazi iy

ovakvih model skih postavki dobro se slaze i sa rezultatima

eksperimenata izvrsenim na odgovarajud:im modelnim jedinjenjim^?

napr. EuO kao predstavniku klase 3D—HeioE:MBp-«oovih -f eromagneLi ka

,̂ kao predstavniku 3D—HEieEM»EF»raovih anti f eromagneti ka.

Do poiave hipoteze dinamiCkog skaliranja, interpr«tacija

dinamiCkih krititfnih -fenomena oslanjala se uglavnom na tzv.

koTivencionstlTiu teoriju kriti£nog usporenja, koja potiCe od L. <j-«iv

Hovea E63 i L. D. L«ND*Mja i I. M. Kn«i_«-riMiKova C73. Dsncvn.*

predpostavka ove teorije je da transportni koeficijenti pari*.metr.?

urecfenosti zavise primarno od mikroskopske kratkodumat r -

interakcije i ostaju konafni na kritiCnoj temperaturi , Time SF. u

ovoj teoriji dobija kritiCno usporenje brzine relaksacije, o :;n.

difuzije spina, koje predstavljaju odnos transpor:nc>

koe-f ici jenta i susceptibi 1 nosti parametra uretfenosti , * t,v

poslednja, naravno divergira na kritiCnoj temperaturi. Me^ut

ova pojednostavl jujuda predpostavka onemogu£uje konvenciona <. ri>j

teoriji da razlikuje modele dinamitfkog ponasanja detaljnj =e ccs

stat'iCkih klasa univerzalnosti . Drugim retima, pr-e'.

konvencionalnoj teoriji diriami£ki kritiCni eksponent za datjj

$tati£(cu klasu uni verzalnosti bio bi univerzalan. Na taj nadfin

konvencionalna teorija kritiCnog usporenja u odnosu na dinainiCkts

kritiCne fenomene igra istu ulogu kao teorija srednjeg polja a

odnosu na stati£ke kritiCne fenomene. Metfutim, ako i postoJ "

analogon teorije srednjeg polja za kritiCnu dinamiku, ono <£to

veoma otezava i konceptualni i raCunski pristup kriti^noj

dinamici jeste nedostatak jednog egzaktno re^ivog models
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dinamiCkog kritiCnog ponasanja, kao sto je to IC-IIIMBOV mod.»l kod

statiCkih kriti£nih fenomena.

II. D. DINAMICKE KLASE UN I VERZ ALNOST I

ZA ANTIFEROMAGNETIKE

U ovom odeljku su prikazane dinami£ke klase uni verz&lnost i

za antif eromagneti ke od interesa za predmet prouCavanja ove te?e

u obliku tabeiarnog pregleda (tab. II. 1). Ova klasif i kaci ja uzii.,<?

u obzir samo anti-f eromagnetne izolatore kad kojih se maze

govoriti a lokal izovanom elektronskom spinu. Vrednosti dinamiCkog

kritiCnog eksponenta z date su uporedo i za konvencionalnu

teoriju. Eksponent w, koji predstavlja kombinaciju dinami Ckog

kritiCnog eksponenta z i nekih statiCkih kritiCnih eksponenata

w = v(z+2-d-' *7> ,

direktno se dobi ja kao rezultat merenja u eksperi mentima 3=

hiper-finom interakci jam (adeljak III.C), pa su njegove vreunost?.

prikazane uporedo sa eksponentom z.

Tabela je adaptir ana prema ref. 5. Brojne vredno«?^.i

statiCkih kritiCnih eksponenata uzete su iz opste literature.

DinamiCki kritiCni eksponent za dvodimenzionalni model A

diskutuje se u slededem odeljku.
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Tabela II. 1.

DinamiCke klase univerzalnosti za antiferomagnetike.

DinamiCki model

Konvencionalna teorija

Model

Model

Model

A

C

G

(kineti£ki IBXNQ)

(anizotropni )

( HE I OEfMSEFlO )

Konvencionalna teorija

Model

Model

Model

A

C

G

(kineticki ISIMO)

(anizotropni )

( He x etEiMBERQ )

( d , n >

(3,1)

(3,1)

(3,1)

(3,3)

(2,1)

(2,1)

(2,1)

(2,3)

z w

z = 2— r) - 1.968 O.S9O

z = 2-»7+z'= 1.993 O.606

z = 2+a/v = 2.174 C.72O

z = d/2 = 1.5 0.32̂

z = -2-f) = 1.75 1.5

* - 1.4-2.2 1. 15-1.

z = 2+a/v = 2 1.75

^ = d/2 = 1

II.E. DINAMlCKI KRITlfiNI EKSPONENT

ZA DVODIMENZIONALNI MODEL A

U prethodnoj tabeli paznju privladi vredncst dinacni ̂ k :;-g

kritiCnog eksponenta z za dvodimenzionalni model A, koja se ki

u $irokim granicama z — 1.4—2.2. DinamiCki model A koji

kinetiCki I tMr»ov model i vremenski zavisni GxNtsBURi3

(Gi_AUBEFtov) model, u op£tem sluCaju i ma rv-di menz i unal ni

parametar uredenosti i okarakteri san je disipativnim jedna^i;:i

kretanja. Parametar urec^enosti je jedini kritiCni spori ^od t c>

dinamiCko kritiCno ponaSanje je Cisto relaksaciono. PC puns
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•Formal ni opis model a dat je u ref. 5.

Prema radu G. F. O. T. CB3

predstavlja kritiCku sintezu do sada objavljenih radova i£

oblasti, pojavljuju se principijelne teskode pri izraCuna-v

vrednosti dinami£kog kritifinog eksponenta z za model A u s3',?/:£• jti

(d , r /> = (2,1). U torn radu izvrSena je inter komparaci ja v si i;, ,

broja metoda uobiCajenih u evaluiranju kritiCnih ekaponenolat

meifu kojima: metoda e-razvoja, metoda ni skotemperaturnog razvoje,

metoda Monte Carlo, kombinovana metoda Monte Car... o

renormalizaciona grupa, metoda dinamiCke renormalizacione grupe u

realnom prostoru ltd. Pokazuje se da sve ove metode d a ^ ? ,

razlidte vrednosti eksponenta z, koje se kredu u granica.na

z = 1.4—2.2 i ako sve ove razliCite metode daju iste vrednc.^ i

stati£kih kritiCnih eksponenata za ovaj model. Ne ulazeiii u

detalje ovih metoda, ovde d:e priroda raCunskih teskodia biti

ilustrovana na najpristupaCni jem primeru e—razvoja. Dva metocJy

zasniva se na razvoju u red po stepenima od € = d —d, t j .

devijaciji dimenzionalnosti resetke d od maryinali

di menz i onal nost i d za kratkodometne interakcije. KonvCTicionalfMi

teorija kriti^nog usporenja, nezavisno od dinami£kog mc-rjeJ. nt

predvi dfa za dinamiCki kriti£ni eksponent izraz

z = 2 - (I I. 8)

Uzimajud:i iz egzaktnog GhtraMHMmavog resenja ?a 2D—Tei

model vrednost statiCkog kritiCnog eksponenta v) = I/"?

konvencional na vrednost z za kinetiCki IsiNaov model u dv*;

dimenzije je z = 1.75. Metoda e-razvoja koriguje konvencionain •

vrednost predvidajudi

z = 2 -
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gde se korekci ia z' izrazava u obliku reda sa razvoiem pa

(1-de) + O(.e>

Dak za trodimenzionalni siu£aj (d=3, e=l) ovaj red relativno drzo

konvergira, u dvodimenzional nom sluCaju (d=2, e=2) ovaj

alternativni red konvergira veoma sporo. Pored ovag<£

izraCunavan je novog Clana reda je mnogo kompl i kovani je ne='

i zraCunavanja stati^kih eksponenata, pa le bro i poznatih tflan;

mnogo man ji .

Na bazi ovog i niza sliifnih argumenata iz ostalih teorijst x-.

mstoda, kao napr. kod komp juterski h Monte Carlo simulacijc. ,

je neophodnu izraCunati enormno veliki broj iteranja da bi sra

dobilo primetno odstupan je vrednosti z od konvencionalnp

vrednosti T M^Z^MKO i VAI_I..«> C81 zakljuCuju da generelna - -o>iii;--

dinamiCkih klasa uni verzalnosti u principu ostaje otuvana i pored

teSkoda sa 2D model om A, al i :

i) prava as imptotska. vrednost z zbog raCunskih problems niji.

poznata,

ii) asiwtpiotski dirta.mi£ki krititni region je ekskluzivno i:<-

ovaj model mnogo uzi nego asimptotski stati£ki kritiCni region,

Situacija tai se mogla ilustrovati kao na si. II. 1. Grani£r.e>

vrednosti redukovane temperature za poiedine regione izabrane

na ovom gra-fiku proizvoljno.
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S T A T I C K I

D I N A M I C K I

K R I T I C N I
i

R E G I O N

K R I T I C N I
// //

R E G I O N

if

-10-1 -10 '4 0 10 10 -1

(T - T c ) / T c

Slit a I I.I.

Kriticni regioni za 2D model A.

Prema ovoj interpretaci ;i i , za eksperi mental n»= rezttJ *>

dobijene merenjem dinamiCkog kri ti ifnog eksponenta u nekom rea

sistemu koji adekvatno representuje dinami Cku ' (.asr

uni verzalnosti (2,1) model A moglo bi se oCekivati siede<".-es

vedem delu statitkog krititnog regiona dinami^^i kri i.:i -*.ii

eksponent. z bi imao konvencianal nu vredriost. z — 1.75, ? - ;

blizu kritiCne temperature bi ta vrednost trefcala da se prom&n.. : „

(Promene krii^iCnih eksponenata u kritiC:nom regionu posnate -^_i .-s

literaturi pod nazivom "critical exponent crossover". * Za

eksperimentalnu proveru ovakvog ponasanja ocigledno pc'-

interes iz sledecih razloga:

j") dinamicko kriticno ponasanje (2,1) modela A unekol x ko

predstavlja izuzetak iz general ne sheme dinamickin k3 c rr>3

uni verzal nosti ,

i i ) argument! re-f. 8 u prilog postojanja veoms us'
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kritiCnog regioria, xako vr 1 o ubedljivi, nisu deduktivni, ved

heur i sti £ki,

iii) asi/nptotska vrednost diriamiCkog kritiCnog eksponenta ̂

za ovaj model je u momenta zapo£injanja«eksperimenata opisanii u

ovoj tezi neodrectena i prakti£no neciostupna za postojede ra^ur-sk s

tehni ke,

itf) granica asimptotskog krititfnog reqiona je nepoznat:a, ,->

ni general ne teori je ne predvitJaju eksplicitne vrednasti ZA

granice kritiinih regiona, odn. "crossover".

Gore nabrojani razlozi ustvari predstavl jaju motiv

ovog eksperimentalnog rada. Do sada je izvrseno svega nekolikc

eksper i menata sa ciljem odr ecfi van ja diriamiCkog kri tiCnr.-rj

eksponenta za klasu univerzalnosti (d,n) = (2,1). Svi

eksperimenti su izvrseni na 2.1) ant i-f eromagneti cima IBT,«OQI DQ

tipa, za koje se generalno smatra da su dobri predBtavnic.i

dinamifke klase uni ver zal nosti opisane modelcm A. (Qpravdar •;

ove predpostavke diskutuje se u odeljkti VI. A.) Rezult.att o,

eksperimenata rezinvirani su u tabel i VI. 2 i prodi skutovai ..

zajedno sa eksperi mental ni m rezitl tatirna f.<ve ttsze u odeljku V\

Ovde de biti pcsebno istaknuta samo pastojeda neL',saglast?r]Ost

vrednosti z^ dobijenih razli^itim mernim tehnikama. U radu M= 1.

HuTcniMQsa sa saradnicima C9J ispitivana je kritiCna dinamika

anti-f eromagneti ka IsiMoovog tipa Rb9CoF4 tehnikom neelaeti Cnc'g

rasejanja neutrnna uz visoku rezoluciju. Dobijena vrf=dnot»l

z=1.69(5) blizu je konvenci onal ne vrednosti, dok je iz rsniji"*

merenja M. SuzuiKija sa saradnicima C1OD tehnikom atenuacije

ultrazvuka odredena znatno manja vrednost z — 1.21(1O). U okviru

opsezne studije kritiCnog ponasanja antiferomagnetika RbFeF i

KFeF4 metodom Moerao^uMEFiove spektroskopi je H. KKU.I.ER i I. M« B«vi<i

dobili su za dinami£ki kritiCni ekspone.Tt u KFeF. preliminar SL
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vrednost z = 1.2"(9) C11J, £to je vrlo blizu vrednosti :z re;,

10. Prednosti i nedostaci pojedinih merni/i tehnika, kaa i moqu ,-

obja^njenja ovih razlika BU prodi skutovana u sledecLim odeijcifr«a.

U svakom slutfaju detal.ina eksperimental na studi ja sistema koji

adekvatno reprezentuje ovu dinarr:i£ku klasu uni verzalnosti

nije sprovedena jednom mernom tenni kom u "celom"

regionu, $to ve>± obzirom na sam karakter merenja kritiirii-?

^enomena (prodi. skutovan u poglavlju III) otezava izvlaCen.it

pouzdanih zaklju^aka o slaganju sa t eori jsf:i in predvi dan ji ff>a ,
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D I N A M I C K I H S V Q J S T A V A S I S T E M A S P I N O V A

III. A. OSNOVNI ZAHTEVI

Osnovni zahtevi kaje bi trebalo da ispuni odredens t n •

merenja da bi n ie?ni rezultati adekvatno opisivali dinam.-. *.'•. ••:•.

svojstva sistema spinova bill bi slededi:

pr incipi j elrtog

i) traSena veliCina (kr i t i ini ekspanent, oblik -funkci.ie)

treba da je Sto nepc/srednije izra2ena preko merenih veli^in^, <s&

Sto je mogude manje predpostavl jeni h vrednosti drugih par annular a

i l i vrednosti parametara merenih drugam tehnikom,

ii) poSto je prema de-f in ic i j i k r i t iCnih eksponenata a«.1

najveteg interesa anomalno pona5anje f i z i d k i h svojstava b^"

prisustva spoljaSnjih polja, merna tehnika ne bi trebalo d,? se

spolja^njim magnetnim pol j ima;

prakti g aspekta

Hi) eksperimentalna tehnika bi trebalo da omogudava

bli3i pristup kritiCnoj temperaturi, 5to je tehnifki ogran

napr. precizno§d:u merenja, regulacije i stabi 1 ii.aci je temperatur ?

uzorka, homogeno"<*:u temperaturnog polja na usorku, struktur»icR:

homogeno£d:u samog uzorka itd.
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Z Z I . B . EKSPERIMENTALNE METODE MERENJA

KRITICNIH DINAMICKIH S V O J S T A V A SISTEMA SPINOVA

Metode koje se naj£esde koriste za merenje dinamicki i

svojstava si sterna spinova su: neelastiCno rasejanje neutrona 'is

visoku rezoluci ju, rasejanje svetlosti sa f r ekve'vt:>Of«

rezoluci jom, vi soko-f rekventne rezonantne metode, elektrom? a

epinska rezonancija (ESR) , atenuacija akustickih talasa, zat "*

razne tehnike sa hiper-finom interakci jom, kao nuklearna nKag.tel.ns

rezonancija <NMR> , vremenski zavisne perturbirarie anqui^r •.--••

korelacije (TDPAC) i MoesBAueFtova spektroskopi ja. Ni jedr.a OD

ovih metoda ne i spurt Java u potpunosti zahteve r--.ibro.iarv; u

prethodnom odeljku. Ovde? su, bez ula2ef»ja u ckit j*

prodiskutovane prednosti i nedostaci nekih od ovih metoa a

svetlu gornjih zahteva.

Principi jelni zahtev za neposrednosd:u merenja < i ) najbc ; j -

zadovol Java ju tehriike rase.ran,/a posto omoguduju odre<Ji v/snje Ba:iii=-

forme vi sevremenske spinske korelacione tunkcije i vrs'drosti

dinamiCkog kritiOfnog eksponenta bez neophodnog poznavan ja

vrednosti sj^.atitfkih kritiCnih eksponenata. Primena tehnike?

rasejanja svetlosti je moguda samo kod onih supstancija kod Jiojih

je magnetni fazni prelaz povezan sa optiCkim osobinama, pa je

samim tim dosta ogranitena. Kao tehnika sa generalnim pristupom

namede se neelastitfno raseistuie neutrona uz vzsoku mzoluciii*.

Pored izvanrednih prednosti koje tehni ka rasejanja neutrona i.iai

uopste zbog obilja in-formacija koje pruza o magnetic., strukturi ,

kod merenja kritiCnog ponasanja javlja se sledeci praktitfrii

problem: zbog jafine fluksa neophodne za regi straci ju rasejaniit

neutrona na neutronskom spektrometru, uzorci i spi ti vanih
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moraju biti veliki (reda veliCine cm' ) . Dobijanje ovako vslikih

uzoraka monokristala, dovol jno hamogenih za kriti£'.*a mere ija

pradeno je u opstem slu£aju velikim teskodama. (Kod pi•ou.fcax

kritiCnog ponasanja prednost uvek imaju mcnokri stal i :ar:

kristalnim prahom, jer je homogenost velikog pra^^astog uzorfea

veoma te^ko obezbediti, ve£ i zbog unutraSnjih napana i

povr^inskih efekata koji se neizbezno javljaju u d i

obliku.) Problem! homogenizacije i stabi1izacije temperatu,

pol ja vrlo brso rastu sa povecfan jem zaprenrioe kristal a. ;

prouCavanja dir/amiffkog kriti^nog panaSatnja ovi se or oh

postavljaju jo$ o^trije zbog zahteva za visokom snergi.;. ••

rezolucijom rasejartih neutrona koja smanjuje izlazni -fluks za jofc

nekol i ko redova veli^ine (troosni neutronski 5pek.romet.ar . O;.

toga priroda ove tehnike je takva da se mereni efekt sm^oju/iS => *

kritiCnim usporenjem (napr. re-f. 9). Svi ovi razlozi don ; .'

tome da su merenja ovom tehnikom u temperatttr ricjm regionu r - - ' lO

prakticno nemoguda.

Kod ostalih metoda dinami^ki kritiCni eksponent je ,noyi.>c:e

odrediti samo ako se poznajn neki od stati£kih kri ti ̂ ri/-

eksponenata. Kod rezoriantnih metoda (ESR, NMR, NOR) su pored teg;

potrebne korekcije zbaq prisustva spolja5nieg polja (zaht&-/ z'i).

Sa eksperi mental noq aspekta (zahtev i i i ) posebnu prednost ina.it;

tehnike sa hi^per-finom interakcijom bez spol jaSnjeg polja • TDPAC '

MossBAUEFtova spektroskopi ja. U sluCaju da ispitivani krist.:» /ec

sadrzi jezgro sa Moesss^uERQvi m prelazom, Miaese^uE-^t

spektroskopi ja pokazuje velik-e prednosti nad ostalim indirekl ^i i

tehnikama. U suprotnom slu£aju, kada je potrebno da se jszgrc

MosoB^LJETROvi m prelazom implantira u ispitivani !-:r . nti?l

pojavljuju se problemi ne samo preparai.ivne, ved: i principijelne

prirode, zato sto implantirano jezgro treba da zaciovo? ./&Vra

posebne uslove da bi real no odrazavalo kriti^no

originalne resetke. Ovi uslovi detaljno su razradeni u r e ^
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13.

Ovde £e b i t i iznete samo najvazni je karakteri E- ' - -1 '.•

ROve tehnikt? za slu£aj kada jezgro sa MOSBBALJEF-DVi fl;

prelazom pripada ar . rginalnoj resetki. Najva5ni ja prednosr 1&2*

tome Sto uzorci monokristal a mogu da budu mail (reda veM^Jr ie

-1 "̂
10 m m " ) , te je reiat ivno lako postitii nj ihovu struktu -L

homogenost, kao i hamogenost temperaturnog polja u toku merenja.

U ekperi mental noni ar an^manu Moen3»«Ljei=«ove spektroskopi je ~ic-.

transmisionorn geometrijom, ako je ispit ivani sistem mogu>±e

postaviti kao ap>c>r i>er , koristi se komercijalni radioaktivni

izvor sa odgovarajudim MossEwuEROvim prelazom. Priprema uzork*

svodi se tada sama na mehaniCku obradu i za$titu krist^la

predvi ctenog za i spi ti van je. Zahval ju judii relativno n i ^ k i T t

eksploatacionim troSkovima hloesBAUEiFtove tehnike, sts'Udas d**--

devijacija merenih parametara moSe se op t imiz i r a t i produ$avrf«;jeip

vremena sakupl janja podataka, uz uslov da .ie obezbedfena

dugovremenska stabi1 izacija temperature.

I I I . C . M E R E N J E D I N A M I C K O G K R I T I C N O 6 E K S P O N E N T A z

POMOCU T E H N I K A S A H I P E R F I N O M I N T E R A K C I J O M

Evaluacija dinamitkog krit i tnog eksponenta iz rezul tav

merenja dobijenih pomodu raznih tehnika sa h iper f in i rn

interakci jama zasniva se na f i z i C k o j sl ici na upros£en naCin

prikazanoj u ovom odel jku.

Kri t iCne fluktuacije elektronskih magnetnih

proizvode f luktuirajud:e h iper - f ino ntagnetra polje kaje

sa nuk learn im magneto i m momentcfm i zaz iva jud i relaksaci.'."

nuklearnog spina. KarakteristiCno vreme nuklearnih relakiaci ja



I I I .METODE MERENJA K R I T J C N I H D INAMICKIH S V Q J S T A V A S1STEMA SPINOVA Stran* ^-

maze se meriti na nacin koji je specifican za svaki vr

eksperi menta. U opstem slucaju relaci ja izmedu karaktar j ;::f. i »_ tih

vremena fluktuacija elektronskog spina i nuklearnog epina j-~=> vr * <..

slozena, ali pod izvesnim restrikcijama ta relacija moze biti

znatno upro^cena. Na primer, u slucaju da je karakteristicna

vreme -fluktuaci ja elektronskog spina T. najkrace vreme koje se

pojavljuje u problemu, tj. ako vaze relacije

-c, <s. T, , ( 1 1 1 , 1 )

TC <JC TR , ( 1 1 1 , 7 ^

t.. « TM ( I I I . 3)

gde je vreme precesije nuklearnog spina u hiper-finom po i j -A

(nuklearni analugan L«i=»MaF»ove precesije), T,, karakteristi cno

vreme 5ivota jezgrs uvreme nuklearni relaksaci je
"N

odgovarajucem stanju, onda je karakteristicno vreme fluktuacija

elektronskog spina obrnuto proporcionalno vremenu nuklearne

relaksacije, tj.

T~ i tv r T-^•r, (A. L,, i f_ , \ .'. •!•/

gde je ?. , konstanta proporcionalnosti hiper-fine interakcijs.
„ i

se moza u principu direktno

kod NMR je to astvari karakteristicnameriti :

spin—spinskih rel aksaci ja T-/, kod TDPAC je to vremenskl

koeficijent atenuacije A0 perturbaci onog -faktora G.7 (T) , dok je

kod MoBSBOM-jetROvog e-fekta brzina relaksacije nuklearnog spina

direktno proporcionalna prosirenju linije u McjsoBAOEFtovom spektrjj

Ar = -7=—TC,* . ( I I I . 5)

Kako je pokazano u re-f. 14, karakteristi £no vc'

•fluktuacija elektronskog spina koje se meri u eksperi menti ma
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hiper-f inom interakci jom je ust.vari autokorfletciono \'i ..••* :-

elefftronskog spina definisano kao

+ 00

= I f '
2 J I-oo C a a<0,0)

dakle predstavl ja vremensku srednju vrednost proBtorno-vre.-nenskfc;

korelacione - f u n k c i j e C ' a ( / ? ,T ) prostorne komponente o: = x, y, ir

spina na mestu r*1 = 0 sa samim sobom. Pomociu relacija I I . 4 i 11,5

dob i j a se veza autokorelaciong vremena sa d i n a m i ^ k i m i statiik'm

strukturnim -faktorom:

( I I I . 7 )

gde je V, zapremina tinii_i_oui MOve zone. Koristedi -formu
A

dinamitkog strukt'urnog faktora S a a(Ar,O) i obl ika - fankci je

energijske l in i je f f . (O) - t " ( f r g , O ) (odeljak I I . B ) , mate i»r-

pokasati [14] da autokorelaciono vreme spina divergira kao

( I I I .

odn. koriste«ti relaciju 11.2

OC ( I I I . ? >

gde je

w = ( I I I , 1 0 ?

Na taj naCin , meredi zavisnost autokorelacionog vremena T
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od redukovane temperature t u kritiCnom regionu inoft -ae

neposredno odrediti kritiCni eksponent w. Ako se po?r»a;J

neophddne vrednosti statiCkih kritiCnih eksponenata v i »?, mogude

je tada odrediti i dinamiuki kriti£ni eksponent JT. Korisden.le

meAjsobnih relacija statiCkih kritiCnih eksponenata, koje

proizilaze iz relacija skaliranja, omogmiava da se ekspcrient w

izrazi i preko drugih statiCkih kritiCnih eksponenata n

zavisnosti od toga koja koatbi naci ja statiCkih kritiCnih

eksponenata je za dotiCni sistem najbol je odretJena.



IV. S L O ^ T N I A N T I F E R O M A G N E T I K K F

K A O MODEL.NI S I S T E M

IV. A. IZBOR MODELNOG JEDINJENJA

Eksperimenta !- no proutavanje kritiiinih -fenoinena >-^sto ima

cilj proveru kompatibi Inosti kritiCnog panasanja nekog r.ainog

sistema sa kritiCnim ponaSanjem nekng teori jskog model a.

Tear i j ski model nuSno mora bit* matematiCki ideal izovani odraz.

prirode, t.j. -t-ertonien koji predstavl ja sustinu model a b \

istrgnut is skupa sekundarnih efekata koji ga prate u reai . ;m

sistemima. U takviin sluCajevima tra5e se tzv. modelna jedinjen_ .•••?,

tj. realni sistemi kod kojih su ti sekundarni e-fekti sto m

izrazeni . Ideal na model na jedinjenja ne postoje, al i a^.n

odstupanja od mod&Inog ponaSanja mala i ako se mogu objasniti, T<A

realni sistem B& sa odrectenom pouzdanosdu moze prihvati*:i da

adekvatno reprezentu.ie dati model. Slaganje eksperimentalnih

podataka sa prsrj\'i efan jima inodela sa jedne strane potvrtJuije

teoriju, A sa druge omoguctava da se prouCe i oni aspekti. mod. r -i

koji riisu niogli biti predskazani , napr. usled ograni

raCunske tehnike i si.

Od interesa za ovaj rad je reprezentant za dinamiCku klasu

univerzalnosti model A u dve dimenzije. Iz odeljka II.D. jasno je

da ga treba tra5iti mecfu uni aksi jal nim anti-f eromagneti cima, tj,

onim anti-f eromagneti cima kod kojih je anizotropija spina veoma.

izrazena u smislu favorizovanja orijentacije po jednoj osi.

Dvodimenzionalnost u realnom sistemu postize se u onim



IV. SLOJNI ANTIFERQMAGNETIK KFeF4 KAO MODELNI SISTEM St.

strukturama koje imaju slojeve spinova anti f eromagnetno kuplovsne

unutar sloja, a kod kojih je rnagnetna interakcija izmedu Girjt:

mala u odnosu na interakciju spinova unutar jednog sloja. UK'J/II

su ovi uslovi obezbedeni , jos po&toji dilema izmedu mr/dela A

modela C (tab. II. 1), koji se razlikuju samo po tome Sto I*

modela C energi ja konzervat i vna veli£ina, dok , kao $to je r*«pr^d

reCeno, kod modela A nema konzervati vnih veliCina. Za magne?tni

izolatore fai SB na prvi pogled o.fekivalo da imaju ponaSanja p; sroa

modelu C, no kako je pokazano u ref . 5, u praktiifno svim :e Isii

magnetnim izolatorinia kuplovanje -fonona sa ostalifp

slobode dovodi do toga da sam si stem spinova nije

izolovan sistem kakav bi bio neophodan za model C, VHC. tr ebt,

oCekivati dinamiCko kritiCno ponasanje prema modelu A.

Anti f eromagneti ka koji su dobri predstavnici stati£ke klase

uni verzalnosti <d,n) = (2,l) i ma nekoliko C153, od kojih ved^na i T<*

strukturu tipa K.NiF^. MetJu njima se isti£e kao najbli^i ideal rjO!s

Rb.-iCoF., Cije je stati^ko kritiCno pona<Sanje detaljno izuCeno,

Precizna studija dinarni£kog kr itiCnog ponasanja ovog «B i r-.

izvedena je tehnikom neel <asti £nog rase.ianja neutrona uz visoku

rezoluciju T91 i ona predstavl ja do sada na jrel evantni j i i ., : /o*

eksperimentalnih Cinjenica o dinamiCkom modelu A, pa (fe kao ta^va

u ovoj tezi pjredstavl jati najva^niju referencu za uporetJi van je

ovde dobijenih rezultata merenja. Postoji i studija d

spina pomodu McjasBrtueROve spektroskopi je u ovom jedid jt=n ..?*.

dopiranom sa Moeae#*ijEF«ovi m jezgrom Fe"1' CRbCo(:FeJ )F»3, all ne -i

kritiCnom regionu i bez pokusaja evaluiranja nekog od kritic«ih

eksponenata C163. Ova studija pokazuje da bi interpretaci ja

MossB«uei=«ovih spektara u dinami£kom kritiCnom regionu bila vr '

slozena.

Detaljna. studija statitkog kritiCnog ponasanja

antif eromagneti ka KFeF^ MoasBrtLjEF»ovom tehnikom till pokazala je
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da on mo$e biti svrstan u dobre predstavnike 2D-IeirMt30vog mode

i data je indikacija da je njegovo dinami£ko kritiCno pona^ar ;-3

prema modelu A. Ovi razlozi, zatim gotovo idealna primerenosc

ovog jedinjenja za prouuavanje Moei=ira<onjeF5(Ovom tehnikom, kao i nii'

drugih praktitnih razloga tioveli su do odluke da se dinami£»iQ

kritiCno ponasanje KFeF^ istraSi sto detaljnije, naravno LIZ

general nu motivaciju navedenu. u odeljku I I.E.

Slededi odeljci imaju sx'rhu da preko detalja o struktari

KFeF, , njegovih magnetnih osobina, statiCkog kritiCnog pona^anja

poka^u da je KFeF, dobar predstavnik stati^ke grupe

uni verzalnosti (d,r* ) = (2, i ) , 5to je potreban uslov da se on nad'e u

dinamiCkoj klasi uni verzal nosti opisanaj model om A. D stvarnci

kompati bi Inosti dinamiCkog kritiCnog ponaSanja KFeF^ sa model o;ii A

mo2e se suditi tek na osnovu eksperi mental ni h rezultata iznesenih

u ovoj tezi .

IV.B. STRUKTURA KFeF

Detalji strukture KFeF,, objavljeni su u ref. 17. KFeF.

kri stal i u ok tamolekul arnim Cel i jama u ortororebi

A-centrirano j resetki . Frostorna grupa simetrije je D-,. — Amma.

Strukttira ie prikazana na si. IV. 1. Parametri resetke r-i>

a = O.7596 nm, b = O.3884 nm i c - 1.227 nm. Joni gvo2<Ja Fe ( 1 1 ,T )

okru2eni su oktaedrima jona -fluora koji su malo nakrivljeni u

odnosu na glavnu kri stal ografsku osu c i koji su tetragonal r -,

de-f ormi sani . Oktaedri ^eF, su kvazi kvadratno poreeJani u ravni

(OO1) Cineti slojeve koji su du2 ose c razdvojeni nemagnetnim

jonima kalijuma. Karakteri sti £no je da je rastojanje medu

slojevima dosta veliko (c/2 = O.6135 nm) .
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\a IV.I.

kristalna struktura KFeF. (Prema ref. 17).

Ovaj tip strukture uslovijava izrazenu anizotrop

mehaniCkih svojstava kristala. Kristali BU lako cepljivi u ravr

normalnoj na glavnu osu ^-ristala, pa je i naj£e£(ti ob'i

fnonokristal a pla£ast.

IV.C. MABNETNE OSOBINE KFeF4

Magnetna struktura KFeF^ detal jno je istra5ena mBtodoi,«

neutronske difrakcije u ref. 17-2O. Pokazano je da su magnetni

moment i u uredenom stanju upravljeni duz kristalogra-f ske c— ose.

Magnetna el emeritarna delija je udvostru^ena u odnosu na

kristalografsku u pravcu CO1O3. Zahvaljujudi superrazmenskoj

interakciji p^eka jona fluora magnetna ure^enost urnttar slojeva

je anti-feromagnetna. Zbog velikog rastojanja izmecfu slojeva treba
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ouekivati da je magnetna interakci ja izi»e<tu slojeva znatno

slabija. No kaku se zbog A-ceritrir anast i joni gvo?rfa u suserinir*

slojevima na laze tac"no na mestu gde je u prvam sloju "rupa' ;

interakci ja poetoji tek izmedu svakog drucjog sloja <c = 1 . If'"' nm>

i manja je ori one unutar sloja Cak Ha vi Se redova veil Cine.

Zbog toqa $to je jon gvo?rfa FeJ u stan.ju °Sr|/-, , trebaio bi

aCekivati rja am zotrapi .ia magnetne interakcije bude slaba, tc= bi

na prvi pofjled KFeF.-, spadao u grupu 2D— Herrsi=-jE«E:RC3t>vi n

anti-f eromagneti ka. ZaSto je njegovo krit iuno ponat4an.je sasvin

drugaCi je prodi skutovano je u slede^em ode i jku .

Za ovak^v slabo anizotrapan He T OBNBECRQOV si stem od r-

povezanih anti -f eromagnetnih slojeva lokal i zovanih spinovd

napisati harni 1 toni jan

= -2J

J ./

gde su J i J integral! razrneriske interakci je unutar i i

slojeva respektivna, a H? unutrasnje naismeniCno anizot rocTO

palje koje Lismerava spinove du5 i'-ose, Pojam o relativnom red'

veliCine Clanova u ovom hami1toni janu maze se stedi uvidam u

tabelu I V . I .

IV .D . MASNETNI FAZNI PRELAZ U KFeF

Na osnovu strogog raCuna N. D. METRMIKJ i H.

pokazali C 2 I J da dvodi menz i onalni ideal no izotropni

si stem spinova ne moze bit i uredfen na temperaturama vi^ im

su
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nule. No sa drugs strarie H. E- S-r<*i«jLe:vu i T. A. KAF»I-.AIMU je

da pokazu C223 da se u posebnom sludaju kada prostorr:

spinske korelacione -funkcije (jedn. II.3.) unutar dve dimt.i.^i je
-2opada sporije od r i, javlja specijalna vrsta -faznog prelaza u

kojem susceptibiInost diverqira, all se ne stvara dugodo.r.etrfa

urecfenast. Odgovara ju(ia temperatura faznog prelaza, trv.

Sry»A^/:^y—KAf**.Anova temperatura T-. , vi ̂a ie od nule i moze sfe sa
O i •.

malom gre^kom izra^unati iz po jedriostavl jene formule

-13 - <za
*D

gde je z koordi nacioni bro i u ravni . Eksperirnenti ~a

kvazidvodi rnenz ional ni m sistemima su pokazali da postaji' £itav niz

takvih si sterna sa dugodometnon urectenosdu Ci ja se kriti£na

temperatura vrlo dobro poklapa sa odgovarajutom STAIM-. e.v

-R'ARLAMOVOfn temperaturom. Objasrtjenje lezi u tome da svak..-. rna.i.a

devijacija od idealnog S-TAMI_»=:V—K«i=>i_AiMOVog modela, kao, na pri.A^r,

prisustvo siabe anizotropije, slabe interakcije izmedu slojeva,

ili Cak samo uticai konaCnih dimenzija uzorka, iniciraju

dugodometnu urerfenost u realnim sistemima. M. E. LIMES je pukszaa

C233 da je u takvim slutajevima, ukoliko su odnosi IJ/J'I i H^/Hf

(gde je H;: polje koje odgovara razmenskoj interakciji unutfr

sloja) reda velidne 1O " i manji , odstupanje kritiCne

temperature real nog si sterna od S-rAiML_e=:v-KAF>i_AiMOve Lemperature malo

i prema navise. PoretJenje S-T*>.«MI_EV—KA»=-LArv4Ove temperature sa

temperaturom

za sluCaj koji je ovde od znataja (xr=4, S=5/2) daje tear 3 jski

odnos 7 " / ? " ~ O.42.

U ovoj oblasti zna£ajni su i radovi K. i D. P.



IV. SLOJNI ANTJFEROMAGNET1K KFeF4 KAO MODELNI SISTEM Strana 3V

C243 koji su metodom Monte Carlo s i m u j i -

kvazi -dvodi menzi octal ne modele kod ko j ih se anizotrapi ,ia kre>ie

vrlo slabe H^/Hr = O.OO5 (anizotropni He leeM&^Roav mod^l )

potpune H p / H r - 1 (IsiMoav model ) . Pokazalo 5e da je u s

aluCajevima za kr i t iCno panaSanje bitan odnos er*sr . i je

anizotropije gfi^'ri^ i energije razmenske interakci je izmedu

slojeva I J ' i. Bez obzira na malu vrednost energ' je anizotropi j t ? u

odnasu na energiju raznienske T nterakci je unutar slojeva, s^t. :-.7 *ko

kriti£:no ponaSanje ie b i lo u skladu sa dvodi rncnz ionalnim

modelom uvek kada je g//pW,, & ( J ' i .

IV.E. EKSPERIMENTALNO S T A T I C K O KRITlf iNO PGNA§ANJfc

KFeF,

Eksperimentalni magnetni pararnetri KFeF, rezim ^ni su u

tabel i I V.I. Podaci pokazuju da se KFeF, vrlo dobro uUiti&^

sliku magnetnog -faznog prelaza opisanu u prethodnom odel .sku.

label a IV. 1.

Ek_sper i mental ni maanetni parametri KFeF.

IJ'/Ji

136.O(2)

-13.3(8) C251

5.O(5)xiO~3

1O 4 C26D

1. O3

0.44
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StatiCko kritiCno ponasanje KFeF, vrlo detaljno ie prr>.i£e»m.

u radu H. 1. M. S«vic*a C11J. KFeF , Kao i

kvazidvodimenzionalni anizotropni sistemi? ima relativm: 'lirnk

asimptotski statiCki kriticni region koji poCinje v-~-'l o3

t ~ IxlO . Izvan ovog regiona odstupanja krititnih parametara art

asimptotskih vrednosti mogu se sa velikom verovatnocom objasniti

kao prestrojavanje sa trodimenzionalnog na dvodim^nzioraln.

ponasanje ("dimensionality crossover"). IMaime, na temperatura/ssa

izvan t ~ IxlO <ispod 7,,,) -fluktuacije parametra ur erfenosti su

dovoljno male da ne narusavaju trodimenzionalnu uredenost ni pri

tako slaboj interakciji kakva je ana izmedu spinskih slojeva KocJ

KFeF.. Sa priblizavanjem kritiCnoj temperaturi, fluktuaciie

dobijaju na znaCaju, korelacije me«Ju slojevima.se gube i

-fazni prelaz je definisan dvodi menz i anal nom prirc.df.ci

anti-f eromagnetnih slojeva. To pokazuje i eksperimeiit I:M

asimptotski krititni eksponent parametra urecfenosti ft - 0.151(3-
_. i -'":

u regionu 3.4xlO < t < 5.7xiO " C113, koji je blizak vredfic1. i

yS = O. 125 za dvodimenzionalni Iemsic3ov model, a sasvim daleko ail

vrednosti js ~ O.3O za dvodimenzionalni HEISENBEROOV .•n.od*?;

Vrednost eksporienta B izmerena u ovom radu CllH snatno £j&

razlikuje od vrednosti dobijenih u rani jim radovima C19,2Oj, kcd

kojih merenja nisu bila stvarno izvrsena u asimptotskom kritiCnom

regionu.

Imajudi u vidu teorijske argumente odeljka IV.D i

eksperi mental ne podatke iznesene u odel jku IV. E, moze se smati jstJ

da je KFeF, predstavnik klase univerzalnosti (d,n)=<2,l> i da

time ispun.lava uslove da n jegovo dinamiCko ponasanje btsde u

saglasnosti sa onim koje predvi«fa dinamiCki dvodimenzionaln'

model A, sto je predmet eksperimentalne provere opisan& u

slededim odelicima.
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V . A . APARATURA

V.A. I spektrometar

spektri koji cine eksperimentalnu OSHDVL, C.-VE'

teze snimljerii su na MossB,o.<jERQVom spektrometru u Inestitutu za

•fiziku Univerziteta u Cirihu. Sema spektrometra prikazana -~ n_i

si. V.i.

Princip rada Mtisei»<o»iJEFjc>vag Bpektr'ometra opisan je u ve<f:ini

monogra-fija posveCeriih metodol ogi ji MoBtsB.o.uE^ave spektroskopi je,

pa i u udzbeniCkoj literaturi. U ovom odel.jku (te biti reCi mahom

samo o onim karakter i sti kama kori^tfenih i nstrumenata koji su od

posebne vaznosti za ove eksperimente ill predstavl ja ju r-ek'.i

njihovu speci -f i tfnost .

Brzinski pretvaraC (velocity transducer MA-25O) ovog

spektrometra, jediriica za upravljanje (driving unit MR— 25O) i

generator -funkcija (-function generator FG2) su komerci jc*ini

proizvodi -firme MWE Wissenschaf 1 iche Elektronik GmbH, Miinche?n.

Obzirom da se radi o eksperi menti ma kod kojih se trazi srazmerm

vel i ka preciznost u odre«Jivanju sirine linija Mos

spektara, bilo je neophodno da se u toku eksperimenata

nadgleda apsolutna brzina i linearnost brzinekog pretvaraca. Tu

funkciju je ispunjavao brzinski kalibrator (Mbssbauer velocity

calibrator MVC-35O) , cija je blok shema prikazana na si. V.2,
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Slika V.1.

Blok ^ema kori^tienog MossB^uERDVog spek trometra. XI

-apsorber,S -izvor 7— zraka, Wl/7 -pretvaraC brzine. fti>tf

-jedinica sa upravljanje pretvaratfem, HFG -generator

•funkcija, LI -laserski i nter-f erometar T HHL -HeNe la&er

sa izvorom napajanja LPST /-fl/C —kali.bratar brzine. DT

-detektor, PA -predpo jafii vaC, W^-izvor visokog riapona,

WXI -pojaCivaC, SCXI -jednokanal ni analiza»ro^ , W/?

—mikser, MCAfmcs> -vi^ekanalni analizator u reziuiu

vi»ekanalnog skalera, MCAfpha) -vi^ekanalni anaiizator

u rezimu amplitudne analize, TTY -teleprinterski izlaz,

PDF -kompjuter.
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LB

r

I j>

MP

VT

Blika V.2.

Shematski prikaz laserskog inter-ferometra kalibratora

brzine MVC-35O. L -HeNe laser, BS -delitelj snopa, T/'

—fiksirana prizma, HP -pokretna prizma, VT —brzinski

pretvara£, P —fotodioda.

Osnovn.i deo kalibratora brzine je ustvari

inter-f erometar, Cija je pokretna prizma MP pri CvrS^sr=.a

Slobodan kraj cevi brzinskog pretvaratfa VT, koja na drugons K-!'e*.ju

nosi radioaktivni izvor spektrometra. Svetlosni zrak LB O iz

malog He-Ne lasera L prolazi kroz fiksiranu prizmu FP gde se cepa

na dva zraka 1 i 2, od kojih prvi pada na pokretnu prizniu i r-£..;:• cr

re^leksije ponovo prolazi kroz delitelj snopa BS gdr? biva

delimiCno skrenut ka fotodiodi P. Drugi zrak biva skrenut ka

fotodiadi direktno. Putna razlika ova dva parcijalna zraka zavisi

od polozaja pokretne prizme. Njenim pomeranjem na fotodiodi se

javljaju uzastopni interferencioni makBimumi i minimumi

intenziteta svetlosti (zrak 3) prema izrazu

I K COS -rr-
A
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gde je Ax predeni put pokretne prizme. Kol ebart je -fotostruje se u

elektronskoii! delu kalibratora pretvara u logi£ke impulse. Broj

impulsa u jedinici vremena je tako direktno proporcionalan brzini

radioaktivnog izvora

At

_

I "

Kalibrator takode generira i impulse sat.a, Ciji je ukupan bro

srazmeran vremenu merenja. Impulsi iz kalibratora dovocls s~

paralelno sa impulsima iz jednokanalnag analizatora spektrofrt^^.r .

na mi kser koji omoguctava istovremeno upisivanje impulsa iz

jednokanal nog analizatora i iz kalibratora u dve susetf >*•;

memorijske oblasti vi^ekanalnog analizatora, ViSekan^"

analizator, kao i u uobi£aje»nom MosoBAUErFtovom eksperimentu rad;

rezimu vi^ekanalnog skalera. Impulsi sata iz kalibratora br,; • .;;>•:

odlazu ee u prvi i drugi kanal memori jske oblasti rezervij>ane z«

kalibratnr, dok ostal i kanal i sakupljaju impulse <ic.<j'Cki

obracfene) iz interferometra u toku vremena u kome je pojeJi

kanal visekanalnog analizatora otvoren. Na taj naCin se s ^&'<,••:.

nelinearnost u brzini kretanja brzinskog pretvaraCa, kao

eventual ne razlike u vremenu otvaranja kanal a direktno odrazava ?".$

i u kal ibracionom spektru. Tako<Je, poznavajudi talasnu duzinu

zraCenja He—Ne lasera /I = 0.632815 m̂ i vreme merenja, mo^e se 4

velikom ta^nosdu odrediti apsolutna brzina koja odgovara SjcHom

kanalu vi^ekanalnog analizatora.

Upotrebljeni izvor M&mmmm-imnovag -p-zracenja bio je Co ' u

matrici Rh nominalne jaCine 25 mCi , proizvod -firmc ";» ?

Radiochemi cal Centre Amersham. Posto je apsorber bio <r.aiih

dimenzija, bilo bi pozeljno radi skracenja trajanja ek^perin?--i<i.«

koristiti ja£i izvor, no sa jaCinom izvora raste i sirina

emitovane KoesBAUEROve linije zbog povecane koncentraci je Co"'
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osnovnoj resetki . TakocJe, efekt starenja .̂bog pcivecra? :t.-

samoapsorpci je usled stvaranja jezgara FeJ/ u samom izvor u dda'

brze do izra£aja kod jatih izvora. Prema podacima proiz vocJaCc'r

ovi efekt i se javljaju u merljivom iznosu upravo kod izvora j a £.?•'•*

od oko 25 mCi , te je ova jaCina prihva(tena kao gornja granica z.-i

ove eksperi mente. Sirina linije emitovane iz upotrebl jenog izvora

iznosiia je r - 0.1OO4(13) mm/s, $to je vrlo malo proSirenj

odnosu na prirodnu ^irinu linije prelaza u jezgr i

Fe57 P. = O.O97O3C15) mm/s.

U realnom MtSmmmftumrtovam eksperimentu haoti^ne vibr

postolja aparature prenose se na kretanje izvora i dopri").. ?

nepaSeljnom povetanju eksperi mental rie sirine linije. Obziroiri df*

je naglasak ovde upravo na preciznom odrecfi van ju. sirine linije,

posebria paznja bila je (Dosvedenja uklanjanju vibracija \

mehaniCh:og del a spektrometra, koje uglavnom potiCu od re*r!-t

mehaniCkih vakuum pumpi .

Kao detektor r^^r-^^en Ja korisden je standardni

proporci onalni brojat sa Xe-CO9 punjenjem. Posto je brzina

brojanja zbog malog apsorbera bila relativno mala, a snop dob» .

kolimisan, razlaganje proporci onal nog brojaCa je bila veoma uobro

u odnoHu na standardne MtiesEirtLiErROve eksperi mente. Efekt stare«nji?

brojaCa takode ni je bio toliko probl emati Can , tako da su svi

MossB«uE:«ovi spektri , kojih je bilo preko 4OO, bili sakupl ji?ni s*

istim brojaCem.

V.A.2. Kriostat

U toku merenja temper atura uzorka—apsorbera regulisana je i

odrzavana u kriostatu Cija je princi pi jelna konstruk^ iona
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prikazana na si. V.

IFF

VC

MW

Slika V.3.

Konstukciona sema koris<ienog kriostata. S -izvor, Wl/7

-brzinski pretvarat spektrometra, DT -detektor, VC

—vakuumske komore, LH —kriogene teCnosti, TS

-temperaturni senzor, H -grejaC, SH -drzaC uzorka, P.t;

-prozor od mylar foilie.
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To je relativno veliki kriostat od nerda ju£eg £elika predviden ; .-

horizcmtalnu* geometriju MossB«uieF»ovog eksperimenta i hladfenje i t '

izvora ill apsorbera. Sastoji se od dve kupke LH adva^rv

evakuisariim komorama VC sa ukupnom zapreminom kriogene tetnoo •

od oka 1O 1. Spolja^nja kupka sluzi kao radijacioni 4tit i za nju

se koristi teCni azot, dok se za unutraSnju kupku upotrebljava

teCni azot ill tetfni hel i jum u zavisnosti od zel jene radf.i?

temperature. Uzorak se hladi pomodiu bakarne Sipke koja je u

direktnom kontaktu sa unutraSnjom kupkom ("cold -finger").

VakuuiiisKi prozori MH kriostata su od Jake mylar -foiije, dok je

radi.iacioni 5tit u preclel u prozora izveden pomodu tank*-

alumi nj jtimske -folije vi soke Cistode J:oja je u dobrom

kontaktu sa drzatfem uzor ka SH na kraju bakarne £ipke.

Za obiCna merenja, temper atura uzorka u ovakvom ^

moze se odrzavati stabilnorn sa jednim punjenjem krioyenih

teCnosti u toku nekol i ko dana, no za merenja kritiCriog pona*anj-:-

neophodlria je odrzavati nivo kriogenih teCnosti u dosta u?=k,n

granicama, jer zbog termi£kog istezanja dolazi do neznatni •"

promena pritiska u vakuumskim komorama, Sto se ipak adra.Sa\

stabilnost temperature. Prakti^no ciklus punjenja iinos* ol t

jedan dan.

V.A.3. Uredaj za regulaciju i etabi1izaciju temperature

U odnosu ria aparaturu kod standardnih mere.tja u

MosBB^M^ROvoj spektroskopi ji , kod merenja kritiCnih -fen omen,

najveti zahtevi se postavljaju pred uredaj za ragulaciju i



V. EKSPERIMENTI Strana 4B

stabi ] i zaci ju temperature. Urerfaj koristen u ovim eksperiment:.

po prtncipu rada ne razlikuje se od standardnih precizni .jih

urecfaja, izuzev £to su za njegovu gradnju upotrejbl lent

elektronake komponente vrlo visokog kvaliteta sa za najmanje red

veil Cine uzim tolerant:! jama ud standardnih. Principi jeina

ja prikazana je na si. V.4.

r

Slika V.4.

Pr incipi jelna 4ema urecfaja za regulaci ju i

stabi1izaciju temperature. CCS —izvor konstantne

struje, CÎ S —izvor kanstantnog napona, PVD -precizni

razdelnik napona, PVH -precizni voltmetar, AA

—poja£iva£i, LC -kolo za ograni cavan.ic, FA -poja£iva£

sa. fiksnim pojaCanjem, PA -poja£iva£ snage za grejac H,

CS —kriostat, TS —temperaturni senzor.
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Kao temperaturni senzor slufi specijalna kalibrisan >

dioda firms Lake Shore Cryotron! cs koja je termokonduJo: i - s, ,»>

lepkum u£vrs<f:ena u telo drzaCa uzorka u kriostatu. Temperature

karakter i. stika diode prikazana je na si. V.5.

2,2

2,0

1.8

!.6

fl.4
O i 2a. '•*•
S'.o
0,8

0.6

0,4

0.2

dV/dT •*- - 5OmV/ K

I = 10

dV/dT---(2,,-9±0,OC>>.mV/K

40 80 120 ISO 2OC) 240 28O
TEMPERATURA [K]

320

Slika V.5.

Temperaturna karakteristika Si diode.

Dioda je galvanski izolovana od kriostata, a priklju^ci »•

izvedenj tnini jaturniiTi koaksi jalni m kablovima, Cime se spre; -

induki.:i ja lutajudih struja. Koristi se metod meren.ia sa teLi-

taCke: kroz dva provodnika dovodi se na prikljuCke di'-de

konstar»trva struja, a preko druqa dva meri se pad napna

kompenz scionom metodorn. Na taj naCin minimizira se uticaj

promenljivog pada napona na provodnicima na kojima vlada veliki

temperaturni gradijent. Zahval jujudi velikom .1 stab^lncn-

temperaturnom koe-fici jentu otpora pol uprovodni Cke diot'e mor- it

uz porno**, preciznog voltrnetra pouzdano meriti promene te^iper atu- ••

sa ta^nosdu od ±O. 1 mK u oblasti temperature od 4O do '-\>O K
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Apsolutna vrednost temperature, koja je u ovim mer en _i i ma act

manjeg interesa, je data sa mnogo man jam tacno£cu (±O.2 - '.5 K> ,

prvenstveno zbog malih promena karakteri sti ka diode v odnosu na

kalibraciju proizvo<Jaca prilikom ucvrScivanja u drzac i leml i

ca.

Izvor konstantne struje ("contant current source") 2-

dobijanje pada napona na diodi je kriticni deo uradaĵ ,. Radj

smanjenja proizvodnje toplote u temper aturnom senzoru struja

vrednost od samo 1O fiA. Za izvedbu ovog izvora koriSceni u u

kaskadi integrisani sklopovi -firme Burr & Brown cij.? jt

stabilnost znatno bolja od 1 ppm. Slicni sklopovi su korifecen?

kao izvor kompenzacionog napona. Izvori napajanja ovih a!'?. opov^»

su slicne izveabe, all ne^to vece toleranci j.e- Na ta ••*•-. >.

obezbecJena je dobra izolovanost od varijacija mreznog nap-

uticaja maiih promena radne temperature ltd. Radi dr H, tr^u

eliminisanja uticaja varijacije sobne temperature, ceo uredjaj ^a

regulaciju i stabi 1 i zaci ju temperature sme€ten je u t .plot1

izolovano kuci £te u cijoj unutra^n josti se temperatura odrzava «?a

tacno^cu od oka ±O.1°C.

Precizni voltmetar koji se koristi u ovoj Semi (Fluke E "fA;

ima izlaz sa specijalnom izvedbom. Naime, izmedu ulaza i izlas :i

instrumenta mora u potpunosti biti izbegnuta galvanska va?a, jer

je inace zbog povratne sprege nemoguce postici pocr -;;hpu

stabilnoat temperature. Odvajanje je postignuto pomocu korivartor ?.

napona u frekvenci ju, pojacavanjem naizmenicnog napona dobijenoq

preko trans-f ormatora sa odvojenim namotajima, te ispravl jao jem :

•f i 1 triran jem izlaznog signala.

Automatska kontroia temperature funkcioniSe na sledeci

nacin: iz izvora konstantnog napona preko preciznog razdelnika

dobija se naponska re-ferentna tacka odabrana za prsdvi iij
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temperaturu,, a koja odgovara padu napona na sen^orskoj cliodi zs

tu temperaturu. Predpostavi mo li da je temper atura diode it

momentu postavljanja napona ni5a od predvictene temperature, t.~i]̂

voltmetar pokazuje izvestan negativni napon koji predstav^ j«>

razliku izmedu re-ferentnog napona i trenutnog napona na dioci

(napon gre£ke> . Izlaz voltinetra, proporci onal an toj razlici vo«Ji

se u regulator struje grejaca srnestenog u telu dr£aca i c-'ka u

kriostatu. Na taj naCin grejaCu se isporucuje struja

proporcionalna naponu gre£ke. Usled grejanja drSaCa u^c* k

temperatura diode se poui5e, Sto dovodi do smanjivanja nape

greSke i, u idealnom sluCaju, do uspostavljanja skoro

stacionarnog stanja sa malim naponom gre^ke i skoro kanstartnoi;.

strujom grejanja, koja je upravo dovol jna da odrSava tŝ f-.e-̂ atur

malo ni5u od referent ne. MecJutim, u realnom 5lu£aju, akn 2el i-:r»o

da ta razlika temperatura bude mala, ravnote^a ovakvog siste-T'

labilna, jer se pri pojavi neke perturbacije, us]ed termiffke

povratne sprege javl jaju oscilacije temperature cp^sni'i

amplitude., sa svojstvenom periodom koja zavisi od elektrifinih •<

osobina slo2enog si sterna automatska regulacija — sens or

Razlika stvarne i referentne temperature se mt.2e

visestruko smanjiti <i opseg dozvoljenih perturbacija jak

povecati > ukoliko se uvede? kolo za integraciju struje <^r"fc*ke,

Kondenzator u torn kolu "pamti" struju greske i struja greja£a

nastavlja da se povecava i preko prethodno postignute staci narr

vrednosti sve dok napon greske prakticno ne postane zanemarlji^c

mail. Drugim recima, prigusenje ovog si sterna odabraria je ta.̂ n da

vremenska konstanta si sterna ne bude preduga, a da ipak ne dolazi

do samooscilovanja. No termicke i elektricne osobine si sterna se

men jaju sa vecim promenama temperature, pa vremenska konsta,-

kola za integraciju mora biti promenljiva i mora se uvek rar-t-n1*'.;

manuelno opt i mi z i rati.

Urecfaj radi u dva rezima: automatska kontrola prjstev '«j,̂ e
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temperature i prelaz na novu temperaturu. Ovaj drugi i

ruCno i zbog prirode merenja kriti£nih -fenomena p? •••i

slozen postupak opisan u odeljku V.C-

Izlazni signal voltmetra vodi se i na pisaC, sto

procenu ukupnog odstupanja stvarne temperature od oostavl jene u

toku celog snimanja. Najvafni ja performansa ovog siE'tense ?a

automatsku kontrolu temperature jeste stabilnost temperature u

duzim vremenskim periodima dovoljnim za sakupljanje Moet8

spektra na jednoj temperaturi (tipiCno 24 — 48 h) . Kod -?

sistema, u temper aturnom intervalu od 13O 15O K devi jacijfi od

zadane temperature iznosi samo oko ±3 mK u toku takvog vremenskog

perioda.

V.B. UZORAK

V.B.I. Sinteza

Monokri stal i KFeF. sinteti zavani su u Clarendon Laborat.o«- ̂  u.

Oksfordu pod rukovodstvom B. M. W^MKLVN. Metod sinteze ?

izraSffi van ja kristala detal jno je opisan u ref . 27. U osnovnim

crtarna postupak je sledeiti: U platinski sud tankih zidova kuji s

moze zatvoriti savijanjem stavl ja se praskasta smesa FeF-, , KC1 ,

KHF-, i NH.HFj, prethodno proCisdenih pretopl javanjem u atmotsfen

HF. Smesa se brzo zagreje do 879 C a zatim sporo hladi (2 C/h> da

oko 30O C. Ispod te temperature rezultat ne zavisi od brzine

hlacfenja. Kristali se dobi jaju u obliku pi josnatih prizmi i -,

dimenzijama najvedih primeraka od oko 4 x 4 x 2 mm0. Prozr?i£n;:

su, sa slabom Sutosmedom nijansom. Jedinjenje je stabilno na

sobnoj temperaturi u suvom vazduhu, nije higroskopno, all u

dodiru sa vodom sporo reaguje gradedi Fe(OH)T. Karakter i sti .;e
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cepljivost kristala po ravni normal no j na glavnu kristalotsra

osu.

V.B.2. Priprema apsorbera

Dob i jeni kri stall £uvani su u eksikatoru u atmosferi ar ge? .:,v..

Pre abrade potopljeni BU u para-finsko ulje, koje je takoffr-

izvesno vreme pravelo u eksikatoru. Sva obrada vrsena je pt,-.'

slojem parafinskog ulja ill u bezvodnom acetonu. Kristc.: su

rascepljeni na tanke listite i pod mikroskopom su cdab^ari

primerci najravnomernije debljine, bez napuklina i okluzija^

Pomotfu naj-finijeg di jamantskog brusnog papira ruCno je na£i ijran

uzorak sa ravnim paralelrii.m povr^inama debljine od oko 5O wfr

Man je debljine se rtisu mogle postnti zbog neotpornosi i kri st-rt-: <*

na smicanje, iako bi rnanja debljina bila poJSel jna zbog sman j*=r

problema korekcije na saturation! efekt koja je opisana u odeljk

VI.A.I. Dblik gotovog apsorbera bio je pribliSno kvadratrr-

povr^ine 2.5 x 2.5 mm".

V.B.3. Montana apsorbera

Kod merenja kritiCnih fenomena pomodu

spektroskopi je posebna pa2nja mora se posvet.iti montiranju

apsorbera. On ne sme biti kruto uCvrsden jer sa pr jmenom

temperature mo2e dodi do pojave mehaniCkih naprezanja koja

pomeraju kritiCnu temperaturu, odnosno prosiruju distrituciju

kritiCnih temperatura po oblastima kristala sa razli£it?. m

naprezan iem. Ovaj zahtev je kontraverzan sa zahtevoin da kristil u

kriostatu bude u dobrom termitkom kontaktu sa okolinom. Reverie?
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montage u ovom slutfaju prikazuje si. V.6.

Kristal je prislonjen uz prednji zid male komore naCinjerte

od bakarnog prstena debljine O.5 mm zatvorenog sa obe strane

zidovima od akrilnog stakla (debljine O.2 mm na otvaru). Nekolika

(isusenih) vlakana pamuka odrzava kristal u polozaju takvom :Ja j&

glavna osa kristala paralelna sa snopoin 7'~zraka, sto je jedna oci

vaznih predpostavki u obradi snimljenih Mara«B««jEROvih spekt^ra,

Komora je ispunjena hel.i jumom koji pobolj^ava provotfsnje toplot.J?

(a ne smrzava se ni na najnizim radnim ternperaturama) , hermeti£ki

zatvorena epoksidnim lepkom i sme$tena u masivni bakarni ?".; ??£

uzorka zajedno sa olovnini kolimatorom za 7~zrake sa otvorom ne^tc

manjim od kristala (d =• 2 mm). DrzaC uzorka snabdeven je Sc*.

nekoliva slojeva aluminizirane mylar folije da . bi se £to je

mogu«ie vi 4e smanjio temperaturni gradijent na kristalu. Svi

delovi drzaCa uzorka su na dodirnim povr£inama prenu^^^mi

termokondukti vnom vakuumskom ma^ctu radi osiguranja termiikog

kontakta sa hladnom Sipkom kriostata, Merenje postojeceg

temper aturnog gradi jenta na kristalu bilo bi veoma te£ka, -s.li u

pore<Jen..iu sa montazam uzoraka opisanom u sliCnim precizniss

meren iima kritiCnih parametara (napr. re-F. 12, 28), temperaturni

gradijent na ovako malom uzorku je sigurno bclji od

zadovol javajud:eg.

Ovakva montaza apsorbera ima i tu povoljnu osobinu da js

prostorni ugao pod kojim kroz apsorber prolaze T-'-zraci relativno

mali i kada je izvor sasvim blizu prozora kriostata. To je ad

zna£aja kod preciznog odredivanja sirine linije, kako je opi^ai':-'•

u slededem odeljku. Nepovoljna osobina ovako male e-fektivi .

povrsine apsorbera je veliko smanjenje brzine brojanja u udn~SLJ

na standardne eksperimente u MossBAu^Ftovo j spektroskopi ji . ; ako

je napomenuto kod opisa upotrebljenog radioaktivnog izvora,

nedostatak ne moze se ispraviti niti upotrebam jakog izvora zfcog
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povetian la Sirine emitovane linije sa povedanjem J/tfine izvora.

vet jedino produzavan jem vremena sakupl janja podatiaka.

AlMy

KFeF4

1mm

SI? ka V.6.

uzorka za kritiCna merenja na KFeF-



V. EKSPERINENTI .56

V.C. SAKUPLJANJE I PRELIMINARNA OBRADA PODATAKA

V.C. I . Postupak sn imanja MossE>«uEROvi h spektara.

Pri optimiziranju vremena sakupljanja podataka u

LJKROVOJ spektroskopiji, kao i kod drugih metoda ka j -

korisie tehnikom sakupl janja nuklearnih dogadaja, odluCujud:; .vv

standar rJna devijacija koja se traSi od parametara koji se

evaluira.ju obradom dobi.ienih spektara. NajCe$te standard.-;^

devi - iac* ja opada sa kvadratnim korenorn iz vremena sakupl janjr-

podataka. U naj jednostavni jem slutaju MosBBAueiFiOV spts^i'.ar

siiimlien u transmi si ono j geometriji odrecJen je sa nekciiko

pararnetara kao sto su: nivo osnovnog zratfenja bez resonantne

apsorpci je /(oo) (de-finisan transparenci jom apsorbera u oblc ^

brzina v -» ±00 daleko ad polozaja linija rezonantne ap>5Drpci je) s

brzina maksimalne rezonantne apsorpci je p, (pozicija linijt1',

maksimalna vrednost apsorpcije a (amplituda linije) i sirina

linija Pp na polovini visine. Ako se predpostavi da je snap

T-'-zraka ootpuno kolinearan sa pravcem po kome se> K

radioaktivni izvor, da brzinska raspoaela f—zraka emitovanih i.,

izvora ima strogo LORENTZOV oblik, da je apsorpci ja u ap -jrbsr u

vrlo mala i da i rezonantna apsorpci ja u apsortaeru ifna cbli?

LoRtsiMi-zove raspodele, tada apsorbancija u merenom spekt'u laku-J:

ima oblik LoRciMT-zove raspodele cija je sirina T jednaka zl> •. ru

sirine linije izvora rc i sirine linije rezonantne apsorpcije u

apsorberu T :

']
(V. 1)

¥=•']'
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Usl.ov kol inearnosti r~zi"aka sa pravcem kretanja izvora v ^vi^-

eksper i nient i ma je zbog ma] og di jametra apsorbtera dobrc,

zadovoljen, kao i predpostavka o LoRtriM-rarovom obliku emis?- r»£-

liniie. Pro-fil linije apsorpcije detaljno je prodi skutovan u

odel jku VI. A.

Vrednosti nabrojanih parametar a MossRiAtJEFtovih spe^:tara

dobi iaju se uz pomo«f: kompjuterski h programa za numeriCku n'.,, adu

koii omogudavaju pode^avanje ("fit") teorijske funkci je tioa

jedn. V.I na setove merenih podataka pomotu nelinearne .

najmanjih kvadrata.

Sirina linije u spektru je parametar koji se ob.; .<*-•••

•f i tos-an jem dobi ja sa relativno na.jvedom neodrecfenos^u. Par>\-^

toga, Sirina linije je iaka korelirana sa nivoom OSDOVJIOQ

zraCen ja, pa je podlo^na sistematakim gre^kama. Po^to je "i t. i

ovih eksperimenata bio odrectivanje proSirenja linije u odnosu n*

osnovnu eksperimentalnu sirinu linije, vel i ka pa5nja je pusvedri-?:)',1

preciznom odredivanju sirine linije, naroEito u oblasti ode st

prosirenja mala. U tu svrhu izvedena je serija merenja kojons su

utvrtfeni optimalni uslovi sakupl janja podataka, kako js ukra4-! LI

opisano u nastavku.

Broj intervala u kojima se skokovito menja signal za bri :, i. nu

iz generatora -funkcija, odn. broj kanala visekanalnog analizatora

po spektru utvrden je na 512. Smanjivanje ovog broja na 256 pri

istom ukupnom odbroju smanjivalo je preciznost sirine linije u

MosisB«oF*ovom spektru, dok je povedanje na 1O24 kanala doprin. ̂ i ID

povedanju ove preciznosti tek neznatno, al i je osetno povedavalo

problems transfera, obrade i tfuvanja podataka.

Generator -funkci la FG2 podrzava rad

spektrometra u testerastom, trougaonaom i sinusoidalnom (iio
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Prednosti rezima rada pri kome se odbroj sakupl ja kako

pr i bl i zavanju, tako i pri udal javanju izvora od apr -; b^r *

(trougaoni i sinusni mod) nad rezimom rada pri kome se c»J

sakupl ja samo tokom pribl i zavan ja Hi udal javan ja (testerasfc:

mod) su neosporne i sastoje se u slededem. Odbroji

jednokanalnog analizatora tokom progresivne i tokom regresi '«e

•faze Cretan ja beleze se u posebne memorijske oblasti visekanalnog

analizatora. Naknadno sabiranje sadr5aja kanala koji cdgovarajt'

istim brzinama u spektru progresivnog i regresi vnog kretanja

omoguuava gotovo potpuno uklanjanje et'ekata proitornog ugla, -JD

kojih ina£e doiazi usled kona^nih dimenzija izvora i detektcra,

^oje se ne mogu zanemariti u odnosu na rastojanje izmedU njih

C293. Pri tome je ipak rieophodno da prostorni ugao bude mali

je u geometriji ovog eksperimenta (apsorber malog di j«/ne*

dobro ostvareno.

O£ekivalo bi se da rezim rada brzir>skog pretvarada sa

sinusoi dalnim kretanjem, rta kome se Cesto insistira kod preci. ̂ nih

merenja u Masse<=>uEf«ovo j spektroskopi ji , doprinese smart ji van ju

neodredenosti sirine linije, zbog toga sto je uklonjen prelazrsi

rezim kretanja brzinskog pretvar aCa p.~i promeni znaka ubrzarsjs

koji se javlja u rezimu rada sa kortstantnim ubrzanjem. Zato if?

izvedena serija merenja u si nusoi dalnom reSimu na raziiciti:

temper aturama apsorbera. Neznatno poboljsanje precizno^t • .».

reproduci bi Inosti u odnosu na spektre dobi jene u rezimu sa

konstantnim ubrzanjem pri istom vremenu snimanja i podudarnost

dobijenih sirina linija pokazali su da uvodenje sinusoida1 nnq

rezima rada nije opravdano, posebno zbog toga sto je i nbrad-i

ovih spektara znatno slozenija od onih snimljenih u raziinu

konstantnog ubrzanja.

Iz ovih razloga prihvad:en je rezim rada sa konstantniif

ubrzanjem u trougaonom modu u kome su snimljeni svi spektri koji
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su korisdeni za dalju obradu. Probna serija merenja prs o v

uslovima pokazala je da je u kompromisu izmedu ukupnoq tr

eksperimenata i postignute preciznosti evaluiranih

najoptimalni ji odbroj od oko (O.3 O.5)xlO6 po kanalu, za £..

pri upotrebi novog radioaktjvnog izvora bilo potrebna oko '

praduzavala se sa opadanjem jaCine izvora.

Zbog saturacionih e-fekata transmisije -y— zraka u ar-^arbt ~ j

konaCne debliine neophodan je postupak za korekciju $irine li?

u Morasi3«ijeF«ovoni spektru koji je detaljnije opisan u nd,:-l j'-.

VI. A. 2. Ovaj postupak zahteva da odnos ukupne povr^ine ] irti is u

Mfcj<3SB«ciEFtovom spektru i povr^ine pod fonom bude konstantan, odn.

da se menja samo usled promene jaCine e-fekta, tj -fakt^,-,-

bezuzmaefne apsorpcije. Slutajevi koji mogu dovesti do. naru*avsr«.,;

ovog uslova (ne uraCunava ju£i stvarne promene u kristatu)

prilikom dugotrajnih eksperimenata su slededi:

2) pomeranje prozora jednokanalnog analizatora sa

linije od 14.4 keV u amplitudnom spektru 7 — zraka,

i'j) promena karakteristi ka izvora usled poveifava,

rezonantrie samoapsorpci je zbog naqomi 1 avan ja FeJ ,

iii} promene karakteri sti ka brojaCa u toku vremena,

i v ) promene geometrije usled promena dimenzija kriostata s

profiienom temperature,

•- ) "znojenje" prozora kriostata itd.

U konkretnim eksperi mental nim uslovima posebna kont.ro! <• -i

serija merenja pokazala je da je od svih najzna£ajniji izvor

ova.kve sistematske greske onaj pod j), pa su tokom eksperimenata,
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u temperaturnoj oblasti gde su prosirenja linije mala, stall

vrsene kontrole odnosa signal/sum za liniju od 14.4 keV u

amplitudnom spektru, koristedi pomotfni visekanalni analizator. tj

eksperimentima u temperaturnoj oblasti gde su prosirenja linije

ve<ta, zbog opadanja amplituda linija opada i uticaj saturacic

efektaT tako da je ampl i tudrii spektar u toj oblasti uzori.ovan

povremeno. Spektri kod kojih je odnos signal/5um bio prome

vi£e od male tolerancije bili su rigorosno odbacivani. Od ostalih

navedenih faktora u toku "pravih" eksperimenata do izrafeaja je

dosao jos uticaj starenja isvora ii) na sirinu linije, post~ ji?

tra jars je najduzeg eksperimenta bilo oko 7 meseci . ^lal o

sistematsko prosirenie linije od oko 2 standarne devijacije moglc

se odrediti pomo£u ekperimenata ponovlienih pod istim uslovima sa

ostarelim isvorom i uzeto je ubzir prilikom obrade kona^rrir

resui tata.

Posebne mere predostr oznosti bile su preduzete racfi

eliminacije uticaja nivoa osnovnog ?.ratfenja na odredl van jt, si r i -

liniie. Naime, usled toga sto je MnooBAUEFtov spektar uz

ograniCenog interval a brzina, ukoliko se tim intervalom

obuhvati i region u kome je (negativni) doprinos lir.ija sp*-?!-. tra

zaista mail, programi za fitoveinje parametara imaju tendenc- ju d-i

iskazu nianju sirinu linije od stvarne i manji nivo osnov

sraCenja. druge strane, ako se interval odabere Sirokc

standardna devijacija sirine linije postaje veda, jer pr>vr«r.in«»

pod linijom zahvata manji deo ukupnog spektra. Ako se spel

sastoji od linija priblizno iste sirine, relativno je jednostavnc.

natii optimalni interval brsina, al i ako je prosirenje linija

razliCito, kao sto je to sluCaj kod ovih eksperimenata,

kompromisni izlaz se moze nadi u slededem: snimaju se dva spektra

jedan za drugim pod svim uslovima istim, osim toga sto je j^-no ,

interval brzina optimalan za siroku liniju, a jednom za usku.

Nivo osnovnog zratfenja i sirina siroke linije odreduju se iz
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spektra sa sirokim intervaiom brzina, a zatim se sa te dve f

vrednosti ulazi u -Fitovanje spektra sa u2im intervalom brzina.

Ovakav postupak da je 2 - 3 puta man ju standardnu devi jac? .iu

sirine uske linije nego samo iz prvog spektra. Pored ovog<=t,

konzistentnost podataka moze se proveriti i na osnovu apsolutn r

odbroja u nivou osnovnog zradenja i trajanja snimanja. Dvakvr

provere konzistentnosti vrsene su u onim interval!ma temperature

gde se to pokazalo korisno, pri Cemu su iz dalje abrade i^ar/Pti

svi spektri kod kojih je uoCeno neslaganje.

V.C.2. Postupak promene temperature tokom «kap«r i men

U izvotJenju preciznih eksperi menata u vezi sa kriti£ni.T

-fenomenima uobiCajeni metodi podesavanja zeljene temperatur

zadovol javaju iz slede^ih razloga:

i) uzor ak— monokr i stal prilikom naglih i velikih promena

temperature moze malo da promeni svoju kriti£nu temperaturu,

ii) temperaturni senzor (pol uprovodni Cka dioda) .'.akocfe menja

svDju karakteristi ku,

sto moze da dovede do male sistematske greske u merenjf

temperature. Kod uobiCajenih temperaturnih merenja sa prec?.znosdu

od oka ±O.l K obe ove promene (do oko 2O mK> su praktiCna

zarsemarl jive, dok kod merenja kritiCnih -fenomena, gde se oCekuje

pribiizavanje kritidnoj temperaturi sa vrednosdu redukovane

-4temperature od oko t — 1O , ove promene mogu uneti veliku

sistematsku greSku i predstavl ja ju jedan od glavnih u?rok«»

uzajamnog neslaganja rezultata mnogih ranijih eksperimenata o

kriti«fnom ponasanju materije C12D. Radi minimiziranja uticaja
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navedenih -faktora u ovi m eksperimentima preduzete su mere opi?

u nastavku.

Eksperimenti su izvedeni u kontinuumu, tj. bez p re kid a

vakuurna kriostata i stabi 1 izaci je temperature u toku 7 nieseni

merer* ja. Na taj na£in izbegnuto je zagrevanje jednom ohladenoy

sistema do sobne temperature (razlika oko 14O K) . Promene

temperature bile su isplanirane tako da se u prvom delu merenjs

krista] hladio od sobne temperature do kritiCne, a zatim =>u sva

merenja ponovljena u obrnutom smeru promene temperature. Uvako

dobijena dva seta podataka predstavl jaju dobru osnovu za p

pouzdanosti dobijenih rezultata. Same promene temperature

merenih taCaka trajale su po nekol i ko sati , vodene tako da se do

sledede zeljene temperature docJe priblizno asimptotski,

znaCajnog preba^aja odn. podbaCaja, naroCito u kritiCnom reg' :-',^t

a da sama promena pri tome ne traie predugo.

Poseban problem ovde predstavl ja nepoznavanje taclne

vrednosti kritiCne temperature pre merenja. To poti£e sa je-Jne

strane otuda sto za sve primerke kristala kritiCna temperattr 0

nije ista (±O.l K") , a sa druge strane otuda sto apso}i;J~r:^

temperaturna kalibracija senzora u granicama ±3 m«, koliku je

preciznost temperature u relativnoj skali, nije ni mogueia,

sto je pokazano u odel jku VI. E, kritiCna temperatura u relah. vio.

skal i je tek rezultat obrade svih prethodno sniml jsnih spekta- a,

tako da se u toku merenja dobi ja sa sve vedom preciznosdu.

Jedna nezavisna seri ja merenja na manjem broju temoerat.ura,

sa istim uzorkom, koja je izvedena nakon obustavl jan ja vaktvinia

kriostata i zagrevanja uzorka do sobne temperature, dala je

kriti£nu temperaturu visu u apsolutnoj skali za oko 15 mK, sto sa

tehniCke strane potvrduje visoku reproducibiInost rezultata, ali

ujedno pokazuje i da je eksperimente kod kojih iie
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preciznost u kritiCnom regionu neaphodno izvoditi bez prekib* u

kontroli temperature.

V.C.3. Preliminarna obrada podataka

Spektri sakupljeni u pojedinim memorijskim

viSekanalnih analizatora prebacivani su preko teleprintersk j h

izlasa u datoteku £vrstog diska komjutera PDP 11/60, gde- eu

stajali na raspolaganju za obradu. Prvi korak u obradi spektara

bio je kontrola apsolutnog odbroja za poznato vreme merenja,

zatim, u vedini sluCajeva, obrada i kantrola pratedeg ampl i tu no'j

spektra, kako je opisano u prethodnom odeljku. Parovi 5pektarc>

dobi jeni iz kalibratora brzine BU prvo obratJivani odvojeno ~

progresivno i regresivno kretanje izvora) i pri tome su

kontrolisani sledecti pokazatelji: linearnost kretanja, jedfKt :st

apsolutnih vrednosti kal i bracioni h konstanti za obe fa

kretanja, polozaj kanala oko koga treba presaviti speictar s

sabiranja odbroja dobijenih u progresivnoj i regresi vna i -f ••*:•' i .

Samo spektri koji bi proSl i ovu kontrolu su uzimani L? ae

obradu, dok je oko 5X snimljenih spektara morale biti odba£

Presavijeni i kalibrisani spektri su predstavl jal i ulazne poaatke

za dal je faze obrade, pri Cemu su ved uklonjeni e-fekti prosror ̂

uqla kako je nagla$eno u prethodnom odeljku.

Kompjuterski programi napisani za ovu fazu obrade

relativno su jednostavni i nisu speci-fiCni za problem koji je

ovde od interesa, pa njihovi detalji ne^e biti dalje diskutovani.
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VI.A. MoeeB«»uEF«OVI SPEKTRI

Konvencija grafiCkog predstavljanja Mosse^^eptovi h ^peictar^

ovom poglavlju je slededa: na apscisi je apsolutna brzina izvora

dobijena kalibracijam skale kanala visekanalnog analizatora J

je to opisano u prethodnom poglavlju, dak je na ordinal

transparencija apsorbera, tj. normal izovani odbro j, 'pri temu. -u

za jedinicu uzeta vrednost osnovnog nivoa J (oo) dobijena '••,>•••-•

rezultat -fitovanja odgovarajudieg teori jskog morieia. Dobijeni

odbroj odgovara sredini vertikalne crtice, dak njena u>:upr:a

du^ina predstavl ja dvostruku standardnu devijaciju odbroja. Pun«*

linija predstavl ja vrednosti -funkcije dobijene f

odgovarajudeg tearijskog model a.

VI.A.I. Spaktri KFeF4 na niskoj temperaturi

spektri opisanog apsorbera KFeF4 snimljeni &u

na dve niske temperature daleko ispod krititnog regiona, ria

7 = 4.2 K i na 7 = 1OO K. TipiCan niskotemperaturni spektar

snimljen na temperaturi teCnog He prikazan ja na si. VI.

Spektar na 7 = 1OO K se kvalitativno od njega ne razlikuje.
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Slika VI.1.

spektar KFeF, na temperaturi tecnog He.

se nalazi u ureclennjNa rtiskoj temperaturi KFeF.

anti -f eromagnetnoj fazi. Fluktuacije elektronskih spinova

retke, spontana magnet i zaci ja re^etke je skoro sasvim saturir

Spektri se mogu interpret!rati sa aspekta interakcije jezgra

sa statiCkim ekstranuklearnim poljima u ovom kristalu.

StatiCka interakcija jezgra sastoji se od skalarnt?

interakcije V nuklearnog naelektrisan ja sa s.ekt.ri ii«

poljem, interakcije H,- nuklearnog kvadrupolnog momenta Q sa,-

gradi jentom elektricnog polja q i interakcije H nukleernc.j

magnetnog momenta /5 sa magnetnim pol jem W, tako da je

hami I toni jan interakcije

H = V H H (VI.
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Skalarna CouL-oMieova interakcija dovodi do razlike ,.« ukupns.,

energiji prelaza jezgra u razliCitim hemijskint okru2en i i

Moss»«uEROvom spektru ona se manifestuje kao poineranje? cer. -rvi-

spektr a u skali brzine u odnosu na centroid spekt.ra nt-! c-,_

referentnog okruzenja rezonantnog jezgra (najtfesde metalnog F<&^

naziva se heniisko pomeran.fe. U eksperimentalno dot . _;n\

spektrima ono je kombinovano sa tzv. temper at urn .ixt posters: ,;€•?

u.sled DCJF-F»L EF»ovog e-fekta drugog reda zbog terrni £kog kretanj.*,

Cinedi zajedno sa njim izomerrio power an. ie koje se eksper iroentaino

relativno lako odretJuje. U ovoj tezi je izomerno pomeranja

dobijeno iz MOBSE«LJEROVI h spektara od malog znauaja, pa u d

tekstu ned:e biti diskutovano.

Hami 1 toni jan kvadrupolne interakcije mo?.e da se napise :.

obi i ku

(VC.2)

gde je e elementarno naelektrisan jeT q — V komponent-7 , ,

tenzora gradi jenta elektriCnog polja u kristalu na mestu jezgra

du:5 glavne ose z, Q kvadrupolni moment jezgra, I spin jezgra, I,,.,

I... J., , operator! komponenata spina jezgra, a v) =
;,' '

parametar asimetrije gradi jenta elektri£nog polja.

XX ^..,yy

Hamilton! jan magnetne interakcije moze da se napi se u obi :i ,<u

,1 -H

gde je g1 nuklearni giromagnetni odnos, ̂  nuklearni magneton, a

H iaCina hi per-fi nog magnetnog polja na mestu jezgra. U oust .

slutfaju pravac magnetnog polja nije kolinearan sa prav̂ e..n T

qlavne ose tenzora gradijenta elektriCnog polja, pa u

hoard!natnom sistemu odredenom osama ovog tenzora
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H =

gde su 0 i y uglovi koji definisu pravac hi per -fi nog

polja u ovom sistemu (si. VI. 2).

'

H(0)

Slika VI.2.

Orijentacija magnetnog hiperfinog polja (0, y) i pravcr-

7-zraka (^v, <f>. > LI odnosu na sistem glavnih osa tenzora
/ 7

gradijenta elektriCnog polja u monokristalu.

U opStem sluCaju reSenje hami Itoni jana VI. 1 ne matte -jfe

dobiti u konaCnoj -f ormi ; hami Itoni jan sadr3i vandi jagonalne^
cr "7

nsatriCne elements. Za jezgro FeJ/ sa prelazom I = 3/2 -> J = i/'2

<J , Jg spin osnovnog, odn. pobutJenog stanja jezgra) moze se-

o^ekivati prisustvo svih S linija u MoasBALjemovom speks:ruu

Svojstvene vrednosti hamiItonijana, odn. pozicije linije i

niihovi intenziteti odreduju se numeriCkim metodatna :ra

di iagonal izaci ju matrice. Vrlo slozeni kompjuterski

razvijen u ovu svrhu u Instututu za fiziku Univerziteta u
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C3O-323 omogudava da se procedura za di jagonal izaci ju mat* i-:.*

uklopi u rutinu za fitovanje nelinearnom metodom najmanji :>

kvadrata. Pomodu ovog programa mogu se iz izmerenog Moae»«ut--^cr,"it*

spektra monokristala u principu odrediti slededi parametr • -i

centroid spektra (odn. izomerno pomeranje £) , jatina magner.ncn
*n

poT ja W, kvadrupolno cepanje & = e~qQ/*2 i uglovi 9 i <f> kaji

ciefini.su pravac magnetnog polja u sistemu glavnih osa ten? '"-a

gradijenta elektriCnog polja vezanog za monokristalT te ug^ovi 8^

i <fv koji odretJuju polozaj monokristala u odnosu na pra»«*c

r-zraka. Pored toga, u program je ugradena i rutina za karefcciju

amplituda i sirina linija na saturaciju rezonantne apsorpc1" jt .

apsorberu konatfne debljine. Sve ove veliCine zajedno moi}U da -?e

-fituiu kao slobodni parametri samo u izuzetno povoljnim uslo i ̂  •

Azimutalni uglovi r su de-finisani samo kada

gradijenta elektriCnog polja nije aksijalno simetrican.

Opisani program primenjen je na ni skotemperaturne sp*->

. Zahvaljujuci veoma dobroj de-fini sanost i spektara taiii: JF:

mogude evaluirati sve veliCirie navedene u tabeli VI. i k c

slobadne parametre fita.

Za sve spektre X" fita bio je praktiCno nezavisan od

vrednosti azimutalnih uglova *PV » Sto potvrduje aksijalrii

simetriju tenzora gradijenta elektriCnog polja (*? = O) . Vrednosti

izomernog pomeranja A, kvadrupolnog cepanja A i jaCine magnei'r ..-y

polja H koje se poklapaju sa podacima u literaturi C11,19,25J I

savr^eno podudaranje teorijske -funkcije sa izmerenim spektrima

ukazuju na visoki kvalitet uzorka u koine nema ni tragova stranih

lini ia Cnapr. od primesa Fe(OH)j], Sto je od fundamental nog

zna£aja za precizno fitovanje spektara u kritiCnom rsgionu.
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label a VI.1.

Parametri niskotemperaturnih spektara KFeF.

Str Ar

temperatura 7 (K)

izomerno pomeranje
u odnosu na metalno Fe A (mm/s)

kvadrupolno cepanje & (mm/s)

jatina magnetnou polja H (T)

korigovana sirina linije Fa (mm/s)

polarni ugao ^-zraka & . ( )

polarni ugao magnetnog polja 6 ( )

4.2

0.558(2)

-1.46(2)

54.55(2)

O. 198(2)

11 (2)

12(1)

1OO

O.551 (2)

-1.44-.3)

42.92(3)

0.2OO(2-

11 i'2)

12(2)

Ni skotemperaturni spektri KFeF. sniml jeni su kako o-u

, taka i na kraju konti nui ranog perioda inereoja u

kritiCnom regionu. Podudarr.ost svih evaluiranih podataka poka^aje

da u ki'istalu tokom 7 meseci merenja nije do€lo ni do ksk\•

relevantnih promena, kao ni u njegovoj orijentaciji. Jedino jt

primeiieno malo sistematsko povecianje ukupne eksperi mental >;*5

5irine linije, koje je protumateno kao pove«fanje $irine linije

izvora i uzeto u obzir prilikom odre<Jivanja stvarnog

linija apsorpcije. (Vidi ode! jak V.C.I.)

VI.A.2. Spektri KFeF. na visokoj temperaturi

Pod "viBokom" temperaturom u ovom odeljku se podrazumeva

temperature iznad kritiCne temperature izvan kritiCnog ragi
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ypektar apsorbera KFeF4 na "sobnoj" temperaturi (7 = 296 K>

prikazan je na si. VI.3.

cr
o

CO

1.0

0.9

8 -

I I
2 - 1 0 1 2

VELOCITY (mm/s)

Slika VI. 3.

spektar KFeF^ na temperaturi 7 = 296 K.

Na sobnoj temperaturi, 16O K iznad kritifine temper atti. ;

je u paramagnetnoj fazi. Fluktuacije elektronskih sp•»••-.

su veoma brze, njihovo karakteri sti Cno vreme je mnogo rede"-?

veil tine manje od vremena precesije nuklearnog spina

odgovarajutem statiCkom hiper-finom polju, pa se u MOSBB/MJEROVOJU

spektru magnetna hiperfina struktura uopste ne ispoljava. Drugi-

retima, u toku karakteristiCnog vremena interakcije jezgra sa

hiperfinim magnetnim poljem, ono "vidi" samo vremensku srednju

vrednost polja u rezultatu brzih fluktuacija elektronskog sp:i •

koja je jednaka nul i . Preostaje opet samo statifka kvadrupoinr»
c -j

interakci ja, koja za sluCaj MU»»*AUKP«OVC^] prelaza u jezgru F« ,

I6 - 3/2, Ja = 1/2 rezultira pojavom dveju linija u MtJss

spektru sa rastojanjem A = e2qQ/2 (kvadrupolni dublet).
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Rako je tenzor gradi jenta elektriCnog polja u kristaK: KFe

aksijalno simetriCan (">j = O) , iz hami 1 toni jana VI, 2 n.-5 »s

op£te formula za relativne intenzitete komponenata raui isri c-r

pr el aza

•

gde je C (J. Z.7,;». rt) CL.E»SCM-GOF»DOMDV koe-f ici jetit za i.ta

inicijalnim spinom I., magnetnim kvantnim brojem » , Fin«

spinom 7,- i magnetnim kvantnim brojem *, = •

zraCenja, a -fl / 7*

i

.) -funkcija direkcione distribucije

l 11 {.. o- (

(F = ±1 — indeks polarizaci je, cr = O odn. 1 za magnetn;:

elektritne prelaze, -azimutalni ugao, — matrica kona- •

rotacija)T mogu se odrediti relativni intenziteti

kvadrupolnog dubleta

'1/2
(VI. *:

PoSto je znak kvadrupolne interakcije u KFeF, negati as .

linija manie energije odgovara prelazu 3/2 •* 1/2. Kori =--.ff-;

vrednost 6> dobijenu iz spektara na niskoj temperaturi dobija

J3/2

1/2
= 0.363(5)

Kao «to je u prethodnom poglavlju napomenuto, apsorber KFeF,,

kori^den u ovim eksperimentima nije bio naro£ito tanak. lake

njegova geometri Iska debljina samo 5O/jm, efektivna bezdipen.^:. oi

debl iina t = n or,-,/ , gde je n povr^inska gustina Mo»»»*»Kf=-wo•••.'•

lezgara u apsorberu, crf maksimalni presek za rezor;a,~ cnu
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apsorpciju jezgra Fe57 sa predpostavl jenom vrecmo-Sdu -fat . ,,or

t. ~ 2, £t a j e ?" a

preciznog odrecfivanja sirine linije daleko od zadovol it-.

bezuzmaCne apsorpcije f ~ O.5 iznosi
a

uslova t. « 1 za tanak apsorber.
B

Da tai se iz MossBALjemovih spektara dobila stvarns. !?;i; i

linije apsorcije neophodno je u teorijsku -funkciju, 'oj «;- '

principu sastoji od dva lorencijana uneti korekciju na s&tn

apsorpcije u apsorberu konaCne debl jine opisanu u nastas-«"

odeljka.

U opStem slufaju intenzitet zraCenja J koje dosur

detektor u transmi si onom MoosBAUEiFtovom spektrometru p

relativnoj brzini i' izvora u odnosu na apsorber moze da ee r

kao

= B

i a

J' (VI. 65

prelaza, f faktor bezuzmatne eniisij u

gde je B intenzitet zraCenja koje ne potiCe iz

prelaza (rasejano zraffenje od linija viSe energi je) , U intent*

zraCenja iz MoBeBAU

izvoru, Hv ' ) brzinski profil linije emisije (obiCno

priblizan LOP*EMTZOVO j raspodel i ) i 7 (v ' ) brzinski pro>

transmi tanci je rezonantnog zraCenja dat sa

gde sada brzinski pro-fil apsorbanci je /Kt'') sadrzi su*t

in-formaciju o hiperfinoj strukturi i obliku linije MaBSBAuettO*. /

prelaza. Samo u graniCnom sluCaju tankog apsorbera t. <C i t.reti
ct

^lan u formuli VI. 6 svodi se (uzimajudi samo linearni Ci.iS'-- .s

razvoju f unkci je e "' v u red) na konvoluciju LORR-NI-^.'---
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raspodela koja rezultira eksperimentalnim profilima linija i •«.'

opet imaju LOREMT-ZOV oblik. U suprotnom slu£aju, obli! '>

odstupa od Lo«ENTzovog, eksperimentalna sirina linije se priv

poveCava, amplitude intenzivnijih linija se vise smanjuju n«

amplitude manje intenzivnih, pa relativni intenziteti linija

spektru vise ne odgovaraju onima koji slede iz relacije VI. 3.

Postoji niz relativno jednostavnih poluempirijskii,

numeriCkih -formula koje omogudiavaju korekciju sirine linije

apsorber date debljine za slu£aj da se ekperimentalni spekt=

ipak -fituje skupom linija LoF»eisn-zovog oblika. Nazalost.

potrebe ove teze te formule nemaju dovoljnu taCnost, pa je b . _

neophodno da se koristi procedura koja fituje ditavu fwi'-.c. i

tipa VI. 6. Pokazuje se da je u opstem sluCaju praktiCno .-:«;>'T-> ju.-v

(osim u izvanredno dotaro definisanim spektrima) istr vr«-;-'i~

fitovati e-fektivnu debljinu apsorbera t i sirinfc ob? lin.".
c

P-, .-.-,, '"i/'1 kao nezavisne parametre, posto su ove veliCi= •

korelirane. E-fektivna debljina apsorbera se inafe dosta t^«r .

eksper i mentalno odrerfuje zato sto zavisi od faktora bfzix.n

apsorpcije f , koji opet zavisi od temperature, pa bi se zf.\u morao odredivati posebno. Medutim, kod tsppk.;

kojima postoje linije znatno razli^itih amplituda, ako j>-

intenziteta poznat iz drugih uslova, kao sto je to napr. VI.5,

se moze u proceduri fiksirati jer je nezavisan od sirine 1 •> :

tj. debljine apsorbera, odn. temperature. Ovakav prist

omogudiuje da se stvarna sirina linije u spektru odr *cii -

dovoljnom

TipiCne vrednosti parametara MossBAu

dobijenih procedurom konstruisanom na gore opisani naciir-. BU

sledede:
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izomerno pomeranje

kvadrupolno cepanje

6 = O.45O(4) mm/5,

A = 1.447(2) mm/s,

eksperimentalna sirina linije T = O.197(3) mm/s.

Problem paramagnetnog spektra time jo£ nije iscrpljen

J nska in-formacija o dinamiCkom krititfnom ponasanju doh»i:-r7. =a

iz proSirenja linija spektara snimljenih u kritiCnom regicnu

je stoga vrlo pozeljno imati preciznije odredenu osnovnu %iri><;_

r,, linije u spektrima. Dak korekci ja e-fekta saturacije apsorpiij,-

koriguje sistematsku gresku, dotle se preciznast osnnvne î r..

r.., maze pobol j5ati ponovljenim merenjima. U tu svrhu snimljena .ie

serija od 2O spektara na "sobnoj" temperaturi. Primeniujudf

svaki spektar gornju proceduru dobijene su sirine linija Tp

njih srednja vrednost osnovne eksperimentalne 'f

rf. - 0.1982(16) mm/s. U idealnom sluCaju ova vredtio=t bi t, t

da bude

ro " + r = 0.1974(13) mm/s , I

gde je = O.1OO4(13) mm/s sirina 1 ini jc kori y

radioakti vnog izvora, a r = O. 09703(15) mm/s prirodna

linije. Uzimajudi prosek od deset najuszih f dobi •:

vrednost T = 0.1974(16) mm/s, dakle potp «. •se srednja

poklapanje sa oCekivanom vrednoscu VI. 7. Ova je znacVono i.t_>g

toga sto pokazuje da je inace dosta slozena procedure za

korekciju efekta saturacije apsorpcije pouzdana. Koliko je ts

korekcija u ovom sluCaju bitna moze se zakljuCiti iz vredn »ti

sirine linija dobijenih -fitovanjem teorijskog spektra koj • se

sastoji samo od dva lorencijana bez prinudnih relacija >.-ie>.-.:'

njihovim parametrima:

= 0. 243(2) mm/s, , ,„
1 / ̂

= 0. 216(3) mm/s
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i vrednosti odgovarajuceg odnosa intenziteta

1 / 2

J3/2
= O.406(7)

Sa druge strane, poklapanje dobijene sirine linije r

ocek.jvanom pokazuje da brzinski pretvara£ spek':romet

besprekorno i da su iz si sterna gotovo potpuno

oarazitske vibracije.

Ostal i spektri na "visokoj" temperaturi, od ><(:•?'

T • 296 K do pocetka kriticnog regiona T ̂  148 K sniml ieni su

inter val ima temperature koji se sve vi smanju.iu sni?

temperature, tako da na gorn iem kraju taj interval

AT - 2O KT a sa ulaskom u kriti£ni region AT =• O.5'K, sa ukupJiift

bro iem ovih spektara od oko 3O. Kvalitativno oni se ne ra^l^t

od spektara na sobnoj temperaturi. Kad njih je znaCajno tn d<s

zboq snifavania temperature povedava faktor taezuzma£ne apsorpc * it

f .. , time se stavl ja na probu napred opisana procedur

korekciju sirine linija na efekt saturaci je apsorpci ie u

apsorberu konaCne debljine. U rezultatu ove procedure korigov,

Birirsa linije pokazuje se kao praktiCno nezavisna ad fakLOi ,;

besuzmacne apsorpci je. On se u intervalu od T = 796 K da

T = 148 K povedava za faktor 1.4 dok prosecna sirina liui.ie u

ovom intervalu iznosi = O. 199(2) mm/s sa

variiaciiama bez uocliive korelacije sa snizenjem temperature^ 1o

z.naci da se ma5e ocekivati da ova procedura u osnovi ispr avnc

radi i u samom kriticnom regionu T = 148 - 136 KT qde .je fit omen-.

-faktora bezuzmaCne apsorpci je daleko manja. U ovom interval <_

"visokih" temperatura moze se govoriti o jedrakc-r<-a

eksperimentalnih sirina obe linije u eksperimentalnim spekt."

Korigovane sirine linija u jednom spektru statisticki se n

razlikuju od sirine linija u razlicitim spektrima.
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V I .A .3 . Spektri KFeF4 u kr i t i£nom r

U kriti£nom regionu od T = 147.5 K do 7 = 136.0 K am.">.

;ie oko 11O spektara. Koraci temperature ria ulazu u kr i t i^1 ' - -

region bi 1 i su -<47 = O.5 K, dok su u neposrednoj okolini krit i- •,(_->

temperature bill /17 = 1O mK. Kao gornja granica

rt?giona uzeta je temperatura i spod koje poCin.je si stameit !=.••.£.•

profiirenje lini.ia. Mekol i ko tipiCnih spektara snimljenih

kriti£num regionu prikasano je si. VI. 4 uporedo sa jednim

spektrom na sobrtoj temper aturi .

Karakteristi Cno za ove spektre je pro<5irenje li

ProSirenje lini.je na manjoi brzini koja odgavara pi

3/2 -> 1/2 je mnogo vi £e izraSeno nego prosirenje linije na

brtini, koja odgovara preiazu 1/2 -> 1/2. Spektri pokazuju veii&

sliunost sa spektrima dobijenim u vet!: spomenutoj studiji dina.iuke

u "idealnom" dvodi menz i onalnom ant i f eromagneti ku IISIIMO

rFe^ )F4 C16J.tipa

Sa pr ibl i zavan jem temperature krititfnom regionu ortozr.-

dolazi do smanjenja brzine relaksacije elektronskog spiria. k-

autokor elaciono vreme spinskih relaksacija f postane dov-.."'-, jnc<

duqo tako da je samo nekoliko redova veil Cine kratie od vretraria

koje ie potrebno jezgru da preskoCi sa jednog magnetnog podni 'Or

na drugi, odn. od odgovarajudeg vremena L«F»Ma«ove precesije ̂  u

•f i t-ti vnom statiCkom magnetnom poiju proizvedenom elektr jnski*

spinom na mestu jezgra, dolazi do "povlaCenja" jezgra za

relaksirajudim hiperfinim magnetnim poljem. Dok je brzine

relaksacije elektronskog spina velika, brzina nuklearne

relaksaci je je mala, a sa produ^avanjem vremena relaksaci .1 .

eiektronskog spina vreme relaksacije jezgra se skraduje.
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Razlicito prosirenje linija ukazuje na postoj-u-je

anizotropije relaksacija spina. Vece prosirenje linije prel

; '2 daie osnovu predpostavci da je brzina nuklea n

rei aksaci je u stanju sa vecim mogucim magnetnim kvant.nlm brc.

<3/,'> veca, a time i vreme relaksacije elektronskog ^pii.a ciu.T.

.z-QGe si sterna T" du5e. Dvo je takode u kval i tati vnom skladt

predpp&tavkofn da je favorizovani pravac or i jentaci ie sp^na onaj

duS qlavne ose kristala.

li'.raCunavan je oblika MosBB«Lir=:i=«ovi h spektara ko j i poti^u i;-:

jezgara u f luktura judem okruSenju (tzv. rel aksacionih spekt>,ra>

koje bi omogudilo kvantitativnu interpretaciju gornje upraS;

kva3.itat.ivne slike. je generalno usev veoma slfaSen prohl

ReSerija ovog problema u zatvorenoj -Formi primenlji'

kvant i tat i vnu evaluaci ju parametara eksperi men t.al ni h spek

dob.t jena BU samo u malom broju slu^fajeva. U osnovi posto se cK-e

komplementarna pristupa ovom problemu. Jedan je tzv. stoh&stickj

model £i ji se potfeci javljaiu u radovima M. Bi_uMEa 133], F. •..-o.-

DER ;';oi torsa i A. J. D(=:Kt<i=F»a C34J, H. H. W i cKMANa, M. P. Ki-*?f!-

D- A. SmFii-Erva 11353 itd. Osnovna karakteri sti ka ovog pristupa je?

zarnena realne f 1 uktuiraju*fe hiperfine interakci je haoLiCni

varirajutim spoIjaSnjim magnetnim pol jem (odn. gradijentr>m

elektriCnog pol ja) . Prednost ovog pristupa je mogudnost:

si mu 1 aci je MosRB*»ue-ROvih spektara u Sirokom di japazonu brzina

relaksacije, pa i u kritiCnim sluCajevima intermedijarnih vremena

relaksacije (TC ~ TL ~ TR ) . Medutim, zbog toga §to stohastiik

model ni je zasriovan na op^tevazedim polaznim -fiziCkim principima,

Btohasti-^ko relaksaciono vreme, koje bi se eventual no dobilo u

rezultatu -fitovanja eksperimentalnih spektara ovim modelom, teska

bi se moglo povezati sa autokorelacionim vremenom elektronskog

spina III.6, koje predstavlja okosnicu teorije kriticnog

usporenja (vidi poglavlje II i III).
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Drugi , tzv. p«rturbaciorii pristup, ciji razvoj pof:injp =u;

radovi sna A. M. ANANAS • as/a i Yu. KAOAiMa £36,373, H. WCO«=:MER ,* T383 ,

E. B*»ADF-oF*oa i W. M«woMAi-i_a C39] , polazi od korektnc.q

hami I ' oni .jana za celokupni sistem koji se sastoji oo

hamj 1 htmi jana Ma«si»«uiFrRrovog jezgra, hiperfine interakcije ;6:zgra

sa eleJ- tr onskim spinom, interakcije elektronskog spina sa oe ai'ffl

elektr ouski m spinovima i konacno ovih spinova sa OBtai i.

stepfnima slotiode. Pri tome se eve direktne i indir. !

i ci"1. er a! ci ;ie jezgra sa okolinom tret.iraju kao pert: '.ir!."--a.

osnovr,(.g hami I toni iana el ektromagrtetnog prelaza u jezcr .:••

Nedostatak ovog pristupa je fnogu{f:no&t dobi jan ja re^pnia

spor i !

•for mi samo u gramcnim slucajevima brzih <T:_ •*'

(.T, > T, ) relaksaci ia elektronskog spina. Sa

,

vreme relaksaci je apina ka ie ulazi u ovaj modal is

ii tipravo autokorel aci on a vreme III. 6 C143.

Za inter pretaci JL* MoF?(RF>«L>i^ROvi h spektara KFeF,, u kri t : i

r<pgionu u nvo i te^i BIS kori

,,

rezultati teorije

C391 koji 5U izraCunali oblike rel akaacic -

h spektara za prelaz 3/2 -» 1/2 (FeJ' ) u grani tnon*

brzih relaksaci ja elektronskih spinova. Od svih rezultai;

ove teorije izrazenih u aplikabilnoj -for mi , realnoj situaci)i u

kristalu KFeF.,, na jtaol je odgovara speciialan sluCaj kada je tenzor

gradi ieota F?I ektr i Cnog polja aksijalno simetriCan i kar.la ~ •

glavna osa z tenzora gradi jenta elektriCnog pol .ja poklapa sa

pravcem preferirane orijentacije elektronskog spina. <J

sluSaju hami 1 toni jan osnovnog stanja sistema jezgro-el ektron j&

"g '

gde ie

st an .i a j ez cj r a,

H , hamilt.onijan elektronskog dela, 7r spin osnovnoq

operator hiperfine interakcije, a S spin
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elektrana. Hamilton! jan pobucJenog stanja je

gde je Att>,, energija prelaza jezgra, I spin pobudenog st^nis

jesgra, a XI operator hiperfine interakcije u pobucfenom stanju.

oba. sluCaja hiper-fina interakcija i ma formu

I-A-S = , (VI.

sa aksi jaltsom simetrijom oka ose z, gde su An i A1 konsta

hiperfine interakci je u pravcu paralelnom i norntalnom na . a — t a t ,

Pored ovocja, pretpo-stavl jeni oblik spinske autokor elat

•funkcije 11. 4 je

gde su i T' razliCita autokorel aciona vremena za rei aks<ac •

du5 z— ose / normalno na niu, respekhivno. Iz teori je

.a pod uslovima

.->

> IXII , i >.' i '

(VI 10)

dobi ja se forma MoasB»uf=:i=»ovog spektra opisana relativnu

kompl i kovani m -formulama, all ipak u obliku primenljivom

simulaciju numeriCkim metodama. Ukoliko BU uslovi VI.9 i VI.1O

5tro2iie ispunjeni

(VI.

(VI.12;
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moze se pokazati da se -forma spektra svodi na dve

liniie ttiji oblik zanemarljivo malo odstupa od

oblika, a odnos intenziteta zanemarl jivo mala odstupa od CK'

intenziteta VI. 4 odredenog stati^kom hiperfinom interakci jom. 'jrr

£to se su^tinski menja u odnosu na spektre u paramagnet

regionu PU samo sirine linija. Prosirenje linije koja odqc.^r

prelazu 3/2 -? i/2 iznasi

2 .2

a pro^irenje linije kaja odgovara prelazu i/2 -* i/2

gd

6ft "̂

BU A i XI konstante hi per -fine interakcije u osnovriom

pobucfenom stanju jezgra respektivno.

Na osnovu ovog rezultata teori je Br»*M>F^oRi>a i «F>SH^; >

spektri snimljeni u kritiCnom regionu fitovani BU kor i Sdenje,

iste procedure koja je upotrebl jena za fitovanje spekca a r-.-t*

"visokoj" temperaturi , podr azumeva judi sada neiavisrie sir

lini ia dubleta. Ipak, postupak za korekciju efekta saturaci

apsorpci je nije mogao da bude jedinstven za sve spt-ktre *.

krititnom regionu. Postupak opisao kod vi sokotemperatur •

spektara omogud;ava odrecJivanje e-fektivne debljine t dok

amplitude linija dovoljno razlikuju. Kada se usled jaCeg Siren "a

linije vedeg intenziteta amplitude linija gotovo iziedna*;s>.

odrecfivanje t postaje nepouzdano. Sa druge strane, ima osncvt?
fl

predpostavka da se u preostalom delu kritiCnog regioria efektivr-.

debljina usled promene temperature (AT = O.4 K> zanemarl jivo m.i

menja. Zato je prilikom fitovanja ovih spektara s«--.

pro^irenim linijama -fiksirana veliCina t , a za njenu vrednt,st
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useta je srednja vrednost iz 2G-tak spektara kod kojib je

odrecti van je ove veliCine jos mogude. Postoji dosta sir-jkj region

temperature u ko.iem obe ove procedure daju prakii£no i»••;*.

rezul hate. Takode treba imati u vidu da je utica.t rsetaCnost i

e-fektivne debljine apsorbera t. kod spektara sa pros*, renira
7

linijama vrlo mal i (korekcija je ~ e'' puta mania neqa

spektara sa prirodnom sirinom liniie).

Prj-ma BRADFORD—ric*»*«=3i-i«u L.OVO j teon ji , kada uslovi VI. I

VI. 12 nisu ispunjeni strogo, tj. kada najduze autokorel ac : -,; -r>

7 i i ovvreme ?• postane dovol jno dugo, pored siren ja linija,

naru^avanja LoRETM-rzovog profila linija. Na si. VI.4, n<?- sp^S-•

sniml jen om na 7 = 136.24O K, koji je najbli2i kritifnc'

temper aturi , vide se kod ^ire lini je mala odstupanja 'ocS teori .j-i^e

•funkcijf? koja je strogo LaFjf=:iM-rzovog oblika. Na 5pektri,!ia

sni oil je-rni m i spod 7 = 136.21O K" ova odstupan ja su jaCe irraStn,-?,

pa ovi spektri rtisu bili uzeti u obzir prilikom evai

vremena relaksacije spina opisane u odel jku VI. 4. Pnkusaj da *-*=•

spektri snimljeni ispod 7 = 136.21O K simuliraju opstijim

•formulama BF»<o»r>F-o«D—M»r»sn«i_.i_ove teorije nije u potpunosti utsf eo.

Objasnjf^nje lezi verovatno u nesavrsenosti teorije kada n.' .(.a

ispunieni stroziji uslovi VI. 11 i VI. 12. Takotfe hreba imati u

vidu da predpostavka o kol inearnosti ose prefer irane ori jentaci _>s

spir-a i glavne ose tenzora gradi jenta elektritnog polja •:

pribli 2no vazi kristal KFeF i = 12 ) - Pri ' - -

rel aksacioni m vremenima zato treba raCunati sa prisustvom (d-<-Juse

slabih) Jinija koje poti^u od prelaza indukovanih vandijaganaln

elementima hami1tonijana. Na zalost, teorija relaksacionih

Mosf3B«iIC=:F»OV/i!i spektara koja bi egzaktno tretirala ovakav op^tiji

slu£aj ne postoji u obi i ku primenl jivom za konkretan ra£un t'U'

bi se mogle kvanti tati vno proveriti pretpostavke o ovim

drugog reda.
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VLB. ZAVISNOST SIRINA LINIJA OD TEMPERATURE

Sirine lini ja MOQWBAUF-KO v i h spektara sniiil jenih u kri* Cnom

regionu od 7 = 148.OOO K do /" - 136. 21O K, odrecJene po procp'

opisanoj u prethodno.n odeljfu, prikazane <^u u -funkciji redukovp- F-

temperature oa si. VI. ^ .

4

<M

0

I I I I I I I I I I I I I

• 3/2 — 1/2
° 1/2 — 1/2

ooooo o oo OOOOOCD oocoxxooooS I
I I I I I 1 1 I I I ll I I I I I I I I

10r3 10"'

<T-V'TN
10r1

spekt.ara KFeF. u funkciji

Slika VI. 5.

Sirine linija

redukovane temperature. P, (ispurvjeni krufidi) is

$irina linije prelaza 3/2 •* 1/2, a P,-, (otvoreni

kru2itf:i) je Sirina linije prelaza i/2 -* i/2. GreSke su

radi preglednosti predstavl iene samo na nekim taCkama.

Na temper aturama t > 1C gre5ke su manje od dimenzija

kru£i da.
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Ova si i ka %.?dr5i pranhi £na celofupnu eksper i men:. ;

i fi forrnac i V u dobijenu painouu r !oc*n»AI »prf*ove spektroskopi je, koja )e

kuri££ena u dal joi i n terurpr taci ji rezultata. U ' ? i o ; < se sadr ?.e

podaci dotai.ieni kano pri pri bl i ?.a variju kri t iCno! temperata • .

tako i pri udal iavan lu od n je. Dba seta podataka se pof,lapa--_.

granicarna greMke* Sto Bvedo-^i o stabilnosti temperaturne skale >

toku vi. $e mesec i sr> i mart j.=*. Kval i tati vno, ova si i ka ilustrujp

st.epeni zai-.on kriti»*noy usporen.ia (jedn. 11.3).

VI. C. ANIZOTROPIJA FLUKTUACIJA SPINA U KRITICNOM REGION-.

teorj ie f f foSs se ii

pozrtat. ih j^fo^iren.ja Mr->«r»r.^»ur=-i=sovi h lini je kvadrupolnog dubieta

i Al'' . odrecJiLi vel i •!! na c- ^ oja je mera stepena a.nisolropi •<

relaksac: la:

ii , :i
V?

(V

Na osnovu jednaCina VI. 13 J. VI. 14 dab via se za :o numeritki izra:

u kome -figurise odnas pro^irenja 1 i ni ja

r O ! -i . ' " A f I fi r 16)

gde su

a =
1+7 r^

l+3r2

(1-3r)*

l+3r2
17

1 +3r * ' ^q
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Uzimajuci eksperi mental no odredene vrednosti Sirina linijis f,

T.? u kriticnom regionu i osnovnu vrednost eksperimentalne £i r i n*f

1ini je iz VI. 7, na si. VI. 6 prikazan je ova j parametar

•funkci ji redukovane temperature.

1.0

0.5

0.0

i rn

li I I I I I I

10" 10"
(T-TN)/TN

Slika VI.6.

Parametar anizotropije p spinskih -f luktuaci ja u

•funkci ji redukovane temperature. Radi preglednosti

su prikazane samo na nekim tackama.

Temperaturna zavisnost parametra anizotropije p potice od

zavisnosti autokorel aci oni h vremena -r'1 i T̂  od temperature. Iz

izraza VI. IS vidi se da u slucaju potpu.no izotropnih r&laksaci 'l-~
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parametar anizotropije uzima vrednost p — 1, a u slu£aju jVist

longitudinalnih relaksacija vrednost p = O. Kao sto je napome~-

u poglaviju IV, za KFeF^ bi se ocekivalo da je slabo an«zotr> P-o

Hi=riBi=:rME.€=:F»QOv si stem (S =5/2). Kao Sto se jasno vidi na si. V.I. h,

na temperaturama daleko iznaci kri tj Cne temperature TN fluktuarii

spina su izotropne p = 1 T dok sa pribl a zavan jem temper ̂ tur-

kriti£noj temperaturi fluktuacije postaju anizatropn*r, a

rel aksacionim soektriina preovi adava.iu e-fekti 1 ongi tucii ne ' •

•fluktuaci ja p ̂  O. Ovo ie va5an rezultat zato sto da ie rea^n-

osnovu predpostavki uCinjenoj u odeijku IV.A da je KFeF4 dob:

predstavnik dinami-ike klase uni verzal nosti opisane mode lorn A Br,

(d,r,) = (2,1).

VI. D TEMPERATURNA ZAVISNOST

LON8ITUDINALN06 AUTOKORELAC I ONOS VREMENA Ti!

Na osnovu gra-fika VI. 6 i -formule VI. 15 maze se zakljuCil*

sa pribl i zavan jem kriti£noj temperaturi divergira longitudina"

autokorelaciono vreme spinskih fluktuaci ja -r.'1. Iz eksperimenata

sa rasejavanjem neutrona C4O, 9] na dvodi menzioneln t

antif erornagneti cima poznato je da je kriticno rase^avanje

odredeno samo longi tudinalrio» komponentom S' <.q .&) dinamickou

strukturnog faktora. Na i_-=;nDvu relacije autokorelacianoq

i dinaiii.1 ckog strukturnog faktora 1 1 1. 7 moze se takocfe

da bi u MetaMWAUKHOVOj spektroskopi ji upravo longi

autokorelaciono vreme trebalo da odrazava stvarno kriticna

ponasan je.

teori ia takorfe omogucava odredivanje

longi tudinalnog autokorel acionoq vremena Tl1 iz prosirenja AC< i



VI. REZULTAT1 MERENJA I 1NTERPRETACIJA Sir aria &7

/JT9 lini ja kvadrupolnog dubieta.

dobi ia se

jednaCina VI .13 i

( V I . I S )
(S+D/L

p

6A2

C a ( i - 3 r > " -

gde BU a i r bezdi menzi oni -fakt.ari def in isan i relacijama VI. .1 7 ,

/fl" = /jtj,,g W, , , oznaCava ju.di sa Wr> vrednost hiper-f inog

pol.ja na 7 = O K, W0 = 54.0 (4) T 111],

U z i m a j u c i eksperimentalno odrerfene vrednosti ^irina l i i

1 i T, i osnovnu vrednost ^irine linije T,, iz VI. 7 izraCunt? *. :-

prema izrazu VI. 18 vrednosti 1 ongi tudi nalnog autokoreiat i r.

vremena '̂ i gra-fiCki pri kazane u funkciji redukovane temperai:Mr

na si . VI. 7.

Sa gra-fika treba uoCiti da ie u ovim eksperimentima

odrecJivanje jednog krititnog parametra sa promenom u rasponu oci

reda veli£ine (od fn = 1O 5 do T" = 1O s) u > r i t 7 -

regionu,

rezultat.

je u odnosu na druge eksperi mente vrlo dc .•
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10

10
r10

-11

1

10

T

:w=1.20(4)

w=1.42(2)

10
-3 10"

I I 'h=

10r1

Slika VI.7.

Longitudinalno autokorelaciono vreme spinskih

-fluktuacija T u -funkciji redukovane temperature t.

Nagibi pravih linija odreduju vrednosti kritiCnog

eksponenta w dobijene ispod i iznad t ̂  5xiO "

postupkom opisanim u tekstu. Bre^ke su radz

preglednosti prikazane samo na nekim ta£kama.
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VI. E. ODREDIVANJE KRITICNOG EKSPONENTA w

Da bi se napravio gra-fik sa si ike VI. 7 potrebno j« pa?«ir!.

taCnu vrednost kriti£ne temperature 7\,. Kao sto je n ipr E

odeljku V.C.2, u relativnoj temperaturno j skali koja je kori

prilikom merenja kriti£na temperatura je poznata samo sa tyr'nc

od oko ±O.5 K. Tatrta vrednost kritidtne temperature mo5e se dao^t;

zajedno sa kritiCnim eksponentom na sledeti naCin. Relaci ja J

da se napiSe u obliku

(VI. i •.'/

Uz imajudi

eksoerimentalno

7fg i w kao slobodne pararnetre,

dobijene zavisnosti longitudi . a •

autokorel acionog vremena -z.. od temperature T fitovanje me tod:'

najmanjih kvadrata dacie odgovara jud:e najbolje vrednost i krit >

temperature i kriti£nog eksponenta w.

Prema relaciji 111.9 oCekivalo bi &e da u Jog-log sk*?l ;.

grafik T" = ̂ '(t) bude prava linija ^iji je nagib odrttftew

eksponentom w. Medutim, relacija III.9 va5i samo asimp^t !

(t -* O) ; granica kritiCnog regiona nije taCno odretJena, :Ja Li

dobila prava vrednost TN i asimptotska vredncst w pos.t.upl ;

na slededi nadin, koji je uobiCajert kod evaluacije krit

eksponenata C41, 113. Pravi se niz gore opisaoih itcvar.

jednaCine VI.19 sukcesi vno ispustajudi zadnju tat^ku na :••••. '••>.

visoke temperature sve dok nije preostalo oko 15 taCaka najb'i' r.

Ty. Dal je smanjivanje broja taCaka dovodi do nagiog povecanj^,

neodredenosti fitovanih parametara. (Treba imati u viciu. dc. su

prema obliku -funkci je VI. 19 parametri T(J, 7̂  i w jako korel i" an' ,.
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te je odrzavanje dovoljnog broja stepeni slobcde u H

znatajno.) Niz tako dobijenih vrednosti kritiCnog eksponenta

prikazan je na grafiku na si. VI. 8 u funkciji maksi

redukovane temperature in a x upotrebl jene u -fitu.

1.4

1.3

12

T \ I I i i i ["

•

•

I i I ,1

1.7

1.6

1.5

10 10"
'max

Var i j ac i j a

redukovanom

Slika VI.8.

kritiCnog eksponenta w sa maksimaJL nom

temperaturom iTi a x dobijena u

•fitovanja stepenog zakona u jedn. VI. 18. Desna ordinata

prikazuje odgovaraju«±e vrednosti dinamiCkog kritittnog

eksponenta z.

^

IsP°d

3xlO * kriti£ni eksponent w je gotovo konstantan,

>-2at 3x10 on kont i nui rano opada, sve ciok
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ill ci,-: i 5x10 ne dode do izrazitoq skoka eksponenta w na nig ;

skoro konstantnu vrednost, sto je propraceno primetnim smanjenjem

vrednosti x'~ -Fita.

Isprekidane horizontal ne linije na si. VI.S odgovara.iu

najboljim vrednostima kriticnog eksponenta w = 1.36(1)

w = 1.2O(4) koje se dobijaju, prva, u eel OK kriticnom regionu

4xlO < t <1O , a druga samo u uSev> delu blizu kriticne

temperature 4xlO < t < 5xlO "". Iz ove diskusi je sledi da se

kritidni eksponent w menja u posmatranom kriticnom regionu i da

postoji neka granica ispod koje je stabilan. Da bi se utvrdilu da

li je u pitanju prelaz sa jedne odredene vrednosti na dr u.;

("crossover") na£injen je fit sa vrednostima longitudinalnog

autokorel aci onog vremena -r"(t) samo iznad t = 5xlO '"'. Obziro/r- da.

je neodredenost kritiCne temperature 7., u rezuitatu takvoq ,

relativno velika, jer ne ucestvuju tacke blizu 7,, u ovom s!*.*<'

N je fiksirano na precizniju vrednost 7M = 136. 15O K dobj .it?1."

-fitovanjem u uzern delu 4xlO < t < 5xlO "'. Rezultat je pr i ka

na si. VI. 7 pomocu dve prave linije ciji nagibi odgoverajt;

vrednostima kriticnog eksponenta w = 1.2O(4) i w = 1,42(2) is^oo

i iznad priblizne granicne redukovane temperature t = SxlO *

respektivno. Vidi se da eksperimentalne tacke leze na dve prave

linije bliskog nagiba, ali ipak jasno odvojene sa relativno urikosri

prelaznom oblascu, sto ide u prilog tezi da su u pitanju ov;/

oblasti sa razlicitim kriticnim ponasanjem. Male neodre^enQ^t^

tacaka u delu kriticnog regiona ispod granicne redukovane

temperature i veliki broj tacaka sa vecom neodrectenoscu u delu

regiona iznad graniCne redukovane temperature omogucava da se obe

vrednosti kriticnog eksponenta w dobiju sa relativno malam

standardnom devijacijom.
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VI.F. EVALUACIJA DINAMICKOB KRITICN06 EKSPONENTA x

Za izraCunavanje vrednosti dinamitkog kritiCnog eksponent> >

iz krititnog eksponenta w koris£ene su sledete relacije

(VI.2O)

koje su uvedene urnesto jednacine III.1O koriseenjem veza Tzmedlt

kriticnih eksponenata (relacije skaliranja). Ova vari ;~! i+>.

relacija kriti£nih eksponenata z i w je naroCito pavoljna ahoQ

toga sto je vrednost statickog kriticnog eksponenta ft - O. 151 (•_ .

za KFeF. precizno izmerena C113 na kristalima istog porekl^^

koristedi slicnu eksperi mental nu tehniku i slicnu metodoli;-

obrade rezultata. Staticki kritiCni eksponenti 7' i v» nisu do sada.

izmereni za KFeF. , pa se ovde izraCunate vrednosti din ami £kncj

kritiCnog eksponenta z baziraju na sledecim predpostavl jeni/r'

vrednosti ma: 7+2/5 = 1.95(5) i t> — O.95(6). Dve su vreduns'

dobijene kao otezane srednje vrednosti iz podataka izmereniii

tehni kom rasejavanja neutrona C4OD za nekolicinu slcijn

dvodi menz i onal nih anti-f eromagneti ka, po statiCkom kritit.-f

ponasanju vrlo sli£nih kristalu KFeF4, kao sto su K^Nif7, , K,MnFjy

K-,Mn-,F-, itd. Vrednosti dinamickog kritiCnog eksponenta T
O £, /

prezentovane u tab. VI.2 su otezane srednje vrednosti rezultata

izraCunavanja iz obe formule VI.2O i VI.21. Ista operacije

korisdena je za kalibraciju desne ordinate na si. VI.8.
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Tabela VI .2 .

Pregled d inami tk ih k r i t i£n ih parametara za razli£ite

dvodi/nenzionalne anti-f eromagneti ke leiNnovog tipa.

Kristal (K) Oblast t

1O7.44 1.53(3) 1.74(13>a lO"1<t<2b

Metoda Rc>'". .

19 F NMR 42

Rb9Co.9F4 99.8 1.4O(5) 1.61(13)a 1O *<t<4xlO 1 87Rb NMR 43

1O3.2O(2)

1O2.96(1)

1.21(1O)

1.69(5) 3xlO"2<t<4xlO"1 rase.i^nj

atenu.aci ja
ultrarvuk3

KFeF4 135.796(6) 0.91(5) 1.29(9)

136.131(3) 1.36(1) 1.71(4)

136.15C 1.42(2) 1.77(5)

136.150(5) 1.20(4) 1.54(2)

iCT4<t<10~3

4x10

5x10~

.-i

Most

4xlO"H<t<5xlO~° MOBSBW. xrv

U originalu publikovano samo w. Vrednosti i' BU

analogno postupku u ovoj tezi.

Procenjeno iz gra-fika dotiCne reference.

Fitovanje pri fiksnom 7N = 136.15 K.

Rezultati eksperimenata opisanih u ovoj tezi.
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VILA. DISKUSIJA REZULTATA

Najvazniji rezultat koji se maze uotiti u tabel i VI ,2 je 1 >

da je vrednost di nami £kog kriti£nog eksponenta .z = 1.71(4) koj-3

je dobijena iz najboljeg -fita u celom i spi ti vano.n regs

'redukovane temperature 4xiO ' < t < 1O konz i E

vredna^du ^ = 1.75 kaju predvitJa konvencionalna c :-js •

dinami£kog krititnog poria^anja za Bistenie sa (a f,r*) - ' < 2 , J > . so

potvrcfuje i predpostavku koja je u£iniena o vrednostima st^- u j -'s- \  :

kritiCnih eksponenata neophodnim za evaluaciju eksponenta

(odeljak VI. F>. Ova vrednost takorfe se slafe sa vredno^du koj'.i

izmerili M. T. HUTCMIMOS i saradnici C93 metodom neela-.tlt* ,

rasejavanja neutrona uz vi soku rezaluciju na Rb^CoF^ n-

idealnom predstavni ku klase uni verzalnosti (d,n) = (2,1). Bli

vrednosti eksponenta z mogu da se izratunaju iz rezultata .n.-t

NMR takoc^e na Rb.vCoF"d kao i na K?CoF,,, koje ".su r ^. .

izveli C. BLJOCI i saradnitii C42, 431. Me<Jutim, merenja parnodiu i

izvedena su dosta dalekc3 od kritiCne temperature.

il —. ""•'

U temper at urnom regionu 4>;10 < f < 5xiO " blizu *-.:r

temperature 7,, podaci sakupl ieni u ovirn merenjima daju vr&d.

dinamiCkog kritiCnog eksponenta z = 1.54(6) ko;,a se dor*

razlikuje od vrednosti koja proizilazi iz konvencionalne teoriji

(si. VI. 7 i VI. 8). Ova vrednost: je bolje za'snovana neqo vre, ." ••.'.

z - 1.29(9) koju su preliminarno dobi i i H. KCTUI.SR i 1. M. ri^'-it^

C11J u sliCnom temperaturnom intervalu iz sledetfih razloga:
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z) sa tehniCke strane ovo su mnogo detaljniji eksper: me-

sa daleko vi §e eksperimentalnih podataka. sa mnoqo >T>an i

dosledno sprovedenoin korekcijom na konadnu debljinu ki-

kor>a£no mnogo manjom razmazivanja

rezultata usled temperaturnog gradijenta na kristalu

krx* *

JEJ) sa princi pi jelne strane, za razliku od re-f . 11 gde ie do

kra.ja zadrzana predpostavka o i zotrapnom karakteru. spinskih

fluktuacija u KFeF,, , ovde je evaluacijom parametra anizatropi ?e

-fluktuacija spina u kritiCnom regionu direktno pokazanc da y*

-fluktuacije sve vi Se anizotropne sa pribl i Savan jem kri ti Crrx - *

temperaturi , tako da sa t < 1O ' 1 ongj tudi nalne -Fluktuacija spin^

sasvim preovladu ju. Ovo se izvanredno dobro uklapa u £ii i ku koju

daju teorije navedene u poglavlju IV. D, prema ko1i«ta ma? **

anizotropija IsiiMiaDvog tipa u razmenskoj interakci ji nor ma7 naj i :

magnetne slojeve kvaz i -dvodimenzi onal nog anti -f erofnaqneinoq ina&e

HeisEMBERcsovog sistema prouzrokuje kritiCno pona^anje u skladu s.>

ponasanjem dvodimenz i onal nog Isxisiraovog sistema. To je takoc'-? ..

saglasnosti sa rani je izmerenom CiiJ vredno^tiu slat'r '.•..-•.•>•.

krititnog eksponenta p = O. 151 (3) , koia je bliska teori i?

vrednost i za ImNeove sisteme.

Ovde se postavl ja pri ncipi jel no pitanje da li je izipert;nij

odstupanje od konvenci onaine teorije -fiziCki real no ill IB ono

samo arte-fakt kori^tiene teori ie rel aksacionih MosraB^LJEROV.;; t

spektara. Kori^ciena teori ja BR«Di=-oiRoa i M*»RFJM«I_L a je r=::2uman

pristup zbog toga 5to su autokorelaciona vremena davoljno kratka,
i •'"}

T; < 1O s, da 5e predvit^ena -forma spektra moze dobro

aproksimirati kombinaci jom dva lorencijana i da vaze JednaCir>e

VI.13 i VI.14. Potvrda ovog modela je takode tfinjenica da se

eksperiniental no dobi jeni spektri vrlo dobro fituju na 1 oren,ii jant.

u prakti£no celom temperaturnom regionu (si. VI. 4). Ipak, isporJ
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redukovane temperature t m 1O vidljive su male disvijac:. <f-

LoReiM-rzovog oblika linija, koje se na jver ovatni je incigu objasni i

uticajem nedi jagonalnih elemenata u hami 1 toni janu hiper'ii^r

interakcije koji se pojavljuju zbog maiog ugla izmedu glav.^;

komponente tenzora gradijenta elektricnog polja V.,^ i hiperfj v

magnetnog pal ja H u kristalu KFeF, . No u torn regior.u odstup >rt —

od stepenog sakona w = 1.42(2), koji zna£i konvencionai 10

dinamiCko kritiifno pona^anje, je ved: definitivno uspostavl j^o

U primeni B^^DF^ORD— M«P»RM«L.I-OVB teori je takocJe je

kori$£ena predpostavka da spinska karelaciona -funkci.ia Caa iO

ima eksponenci jalni oblik (jedn. VI. 8). Merfutim, kod kr z ti. £f; ̂ .i

-fluktuacija korelaciona -funkcija opada sporije od eksponenci jalrr.

-funkcije C44, 45D. Deduce, A. M. GOT-TUIEB i saradnici SLS pokasai!

C44D da BF»«t>FORiD-M«RSM«i^i_ova teori ja va5i za proizvoljar, ob i

korelacione funkcije ako su autokorel aciona vreme.'tc; -z" 3 T* •.
f.

jedn. VI. 13 i VI. 14 definisana vremenskim integralima II i. 6,

Ipak, da bi BF»«r>i=-oF*D-M/wi3iHrti_ i_ov model va2io, ako ns '-•

eksponenci jalno, korelaciona funkcija mora opadati dovol jno br;. : ,

jer su granice integracije u jedn. 1 1 1. 6 u praksi konacne, Kod

relativno dugih kriti£mh fluktuacija ovo moze predstavl 1st i

problem zbog vremenski jako razvuCene korelacione funkcije. Ott.-t;a

sledi da se ne moze u potpunosti iskljuciti mogucnost da do

"preloma" u funkciji autokorel aci onog vremena 1 ongi tudinal ne

komponente spinskih fluktuacija T' od redukovane temperature (si.

VI. 7 i VI. 8) dolazi usled nesavrsenosti modela upotrebl jenog *a

i nterpretaci ju podataka.

U temperaturnom regionu t > 5x1 O spinska autokorel aci ona

— 1 1vremena su sigurno dovol jno kratka, -r < 3xlO , da sve

predpostavke koriscenog teori jskog modela vaze sasvim strogo. Tc

se vidi i sa slike VI. 4 gde je slaganje eksperimentalnih spektara

sa fitovanim model orn savrseno. Rao rezultat ovoga, u
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ograni£enijem regionu redukovane temperature 5xlO < t

odre<Jena je sigurna vrednost z = 1.77(5) , koja ye sav? £eno

poklapa sa vredno£d:u .z — 1.75 koju predvi da konvencion»*lr»a

teori ja kritiCnog dinami£kog ponaiSanja za klasu uni verzain '-/it i

<d,r/) = (2,1).

V I I . B. Z A K L . J U C A K

U ovoj tezi opisani su rezultati eksperimeritalr»( ;

istrazivanja dinamiCkoq kritiCnog pona§«- -.-••».5 a

kvazi—dvodimenzianal nog slojnog antiferomagnetika KFeF. i; n j

kritiCne temperature 7̂  = 136.2 K koje je i z vr^eno' vr j D r';<?tal

metodom Mosss«uiERDve spektroskopi je. Najvazniji zakljutfci ko <..

mogli da se izvuku interpretacijom eksperimental nog materi jal 3

osnovu trenutnog stanja tori je kritiCne dinamike i relaks.r<:

teori je MosciBAuemovih spektara su sledeci:

Nasuprot ne tako starom uverenju da je KFeF, pred^r

slabo anizotropnih Hf-EisEMBERoovih ant i f eromagneti ^ a , t»vde

pokazano da su kriti£ne spinske -fluktuacije u KFeF. - -

anizotropne, njihova je 1ongitudinalna komponenta, koja ushv^ri

odrazava kritiuno ponaSanje, normalna na magnetne slojp/e. Iz

I ongi tudinal nog spinskog autokorel aci onog vremena -r" dobij&r". ;.,• u

rezultatu -fitovanja metodom najmanjih kvadrata u ceic. t

ispitivanom kriti£nom regionu sa redukovanom temperaLuf orn

~4 - i4xlO < t < 1O izvedena je vrednost dinami£kog kriti^.iiog

eksponenta z = 1.71(4). Ova vrednost je u dobrom slaganju Sc:

vredno5d:u 2 - 1.75 koju predskazuje konvencionalna "csari. *

kritiCnog ponaSanja za model (o^n) = (2,1), kao i sa vrednoS*•'»..'

z = 1.69(5) dobijenom merenjima na "idealnom" dvodimenzionalnam

anti-f eromagneti ku Isir»iraovog tipa Rb7CoF. metodom neela=ti £noq
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rasejavanja neutrona uz visoku rezoluciju [93. PoCev od t s •"•jxiO

konstatovano je odstupanje dinamitkog kriticnog ekspunent--

konvencionalne ka manjo j vrednosti = 1.54(6) (si VI, 7

VI.8), sto bi ukazivalo na uspostavljanje nekonvencionalnug

ponasanja. Ova eksperimentalna vrednost leSi u cp-^

z = 1.4 - 2,2 u kojern leze i rezultati sada^njih teori;a z<r- ,i; >

A sa razlitfitim pristupima CBj. CDa model C, koji je u p r i n c ' ,

dozvoljen u ovoj statiCkoj klasi univerzalnostiT ne do's;

obzir jasno je, prvo, otuda $to ni jedna od eksperi men*.;

vrednasti z ne lezi ni blizu odgovara jutiih teorijskih vrciSiicv

(tab. II. 1) i, drugo, £to se nekonvencionalno krititno pcn^ian

ne uspostavl ja ni priblizno u celosi kritiCnom regionu.D Ipak,

usled nesavr^enosti. teorijskog modela primen jenoy ,.•-*

interpretaci ju rel aksacionih Mora«3B«uEF«ovih spektara ne maze se sa

sigurno^du tvrditi da je izmerena prava asiatptotsks vrednost

dinamiCkog kritiCnog eksponenta za model A. Predpostavke izne= —it

u diskusiji o drugim moguCim uzrocima ove devijacije

konvencionalnog ponaSarija mogude bi bilo proveriti samo uz pomoc

teorija relaksacionih MoseB^uEROvih spektara "drugog reda ' koje,

na zalost, do danas nisu razvijene u numerifki primenl j ̂. vora v

U regionu redukovane temperature t > 5xlO , u korre

slaganje spektara sa teori jam BR^DFORoa i M«Ren«i-i-a savrfie-

dobijena je vrednost dinamiCkog kriti£nog eksponenta z - 1.77(5).

Ova je vrednost jo£ bliza vrednosti predvidenoj konvencior,

teori jom nego ona koja je dobi jena u eel am i spa ti vanam rs \-.

Otuda se moze zakljuCiti da koru'ericionalna tear i jet ostaf*

snazi najmanie do t x. 5xlO J. Ovaj je rezultat u Ekiacki sr-

teori jskim predvi <̂ an jima MAz^.Nxoa i V<°.i_i_sa C83 da je za dinami

klasu uni verzalnosti (d,r/) = (2,1) model A asimptotski dina;..i c» •

kritiCni region mnogo uzi nego odgovarajudi statidiki krir.7''

region. Radi poretfenja, statiCki kritiCni region KFeF. ;e

relativno sirok i prostire se sve do 1O"1 C113. Dakle. Kr:eP
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je ciobar predstavnik ove dinamiCke klase uni verzalnosti „

Ove utvrttene 'eksper i mental ne £injenice, bez obzira na ogr

oko interpretaci je dobi iene asimptotske vrednosti dinan1* <?.'•• •

krititnog eksponenta. pruzaju kvalitativno novi uvid u Jiram

kriti£no ponasanje realnih sistema koji se moqu opisst

dinamitkim model om A. U poredenju sa do sada najseriozni •

eksperimentalnim pristupom ovam problemu C93, izvedenom tehnil- .

koja sigurno pruza ved:e obiije op^tih podataka a manr •&£.<"•.) r

sistemima (neelastiCno rasejavanje neutrona) , ovde ntvr .:te>r:F:

vrednosti izvedene su kao rezultat pradenja kritiCnog usporerijr u

intervalu redukovane temperature u kome se ona men ja v i Se oa tri

reda velifine i prilazedi kritiCnoj temperaturi blize nego St.o no

pruzaju sada^nje mogudnosti tehnike neutronskog rasejanja.

Dtuda, shvatajuti KFeF. kao modelni sistem, is

rezultati daju vaznu podr^ku postojed:oj shemi dinamiCkih kla*=a

uni verzalnosti u kojoj dvodi menz i onalni model A igra ulogu

"karike koja nedostaie". Predpostavka MAz^NKoa i V«i_ i «-i« LSI,

opSirnije prodiskutovana u uvodu, da se prividna ancmal j ;

dinamiCkog kriti£nog eksponenta za ovaj model maze objasniti ^amo

izvanredno uskim asimptotskim dinamiCkim kritiCnim regionom, a ne

nekom sustinskom nekonzi stentnosd:u generalnog teori iskag

pristupa, dobi ja ovde svoju eksperi mentalnu potvrdu. Sit ̂

gledano, to znaCi i novi korak u upotpun javan ju generalne shenie

dinamiCkih klasa uni verzalnosti £ije bi narusavanje uzdrmalci -_; ime-

osnove predstava o dinamici faznih prelaza.

Sa stanovista metodoiogi je, u ovoj tezi je poka^sn-. da

spektroskopi ia predstavlja tehniku za stuni.-'a--'1 •

krititfne dinamike spina u rnagnetnim sistemima komplementr tu

drugim metodama koje zahtevaiu nesrazmerno mnogo intenzivm -;

ulaganja materijalnih resursa, kao sto je to napr. tehr.ika
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rasejavanja neutrona.

Ipak, postoji jedan problem koji je zajednitki sviiu sada

poznatim eksperimentalnim metodama: izgleda da Je, kao i koc

teorijskog pristupa, vrlo teSko da se eksperimental no odreui

sasvim pouzdana asimptatska vrednost dinamiCkog kritiunoo

eksponenta za (d,n> = (2,1) dinamiLki model A jer se eksperinifi>nti

- 4taliko blizu krititne temperature (t < 1O ) u realnim sistemima

vrlo te^ko rnociu izvesti i i nterpretirati .



.1 I I . L. I 1 E RA T U R A

1. M. £. FISHER, Rev . Mad. Phys. 46, 597 (1974).

B. I.

(1967) .

and P. C Phys. Rev. Lett, 19, 7OO

B. I. HALF»ERXIM and P . C. HonerwoERiai , Phys. Rev. 177,

(1969) .

4. B. I. HALF>E:R i M , P. C

139 (1974).

and S. MA, PhvS*. Rev,. P

5. P. C.

(1977) .

and B. I. I-W. R-ER T M . Rev. Mud. Phys. 49,

6, L. HOVE, Phys. Rev. 93, 1374 (1954).

7. L. D. LANOAU and I. M. K

469 (1954).

, Doki . Akad. Nauk SSSR 96,

8. G. F. and U. T. , Phys. Rev. B 24, 1419 (1981

9. M. T.

386 (1982).

, H. . and E.. d«MK(=-, Phys. Rev, Lett. 49

1O. M. SUZUKI, K. K«-rci, and H.

(1980) .

, J. Phys. Soc . Jpn. 49, 514

11. H. KELLER and I. M. , Phys. Rev . B 28, 2638 (1983).

12. G. K.

and

in Perspectives in Mcissbauer Spectrascopy, sd.

; Plenum Publishing Co. (1973).



VIII. L I T E R A T U R A Strar-a i.'

13. C. HnME-IMerMSETR , T. K AOHhJOWSK I , and 1. K. BE-RC3STRI=-F365i=:F* , i f V £• -

Rev. B 13, 3154 (1976).

14. C. HCJME:IME:MS(=:R , L. CMOW , and R. M. SiJTi=:r*, F'hys. Kev B 26

5056 (1982).

15. L. J. r>«=: Jofjon and A. R. M i E=T>R:MA . Experiments on E5:i .fiple

Magnetic Model Systems; Taylor and Francis Ltd., London

(1974).

16. A. I-TCJ and M. HORTIKE, J. Phys. (Paris) Colloq 4O, C2-29*

(1979).

17. G. HEQER, R. G^ri i KR, and D. BABCTI , Solid State Commun. 9, 335

(1971).

18. G. He-oEF* and R. GFTI-I-I-R, Z. angew. Fhysik 32. 63 (1971).

19. M. EiFMSCnii-rz « G. R. DAV/ i DCTOM , H. J. Guc3raf=-rJMF=- 1 M , and D. t . P::tx T

in Magnetism and Magnetic Materials - 1971 (Chica«a% ,

Proceedings o-f the 17th Annual Conference on Magnet ism °?

Magnetic Materials, ed. C. D. GRAMAM and J.J. RHYME; 'x.JF- !.

New York (1972) .

20. G. HEOER, R. G^L.^R, Phys. Stat. Sol. (b) 53, 227 (1977).

21. N. D. METRMIN and H. WASMER, Phys. Rev. Lett. 17, 1133 (1 /'6o

22. H. E. STAISU.EV arid T. A. KA^I-AN, Phys. Rev. Lett. 17, ...

(1966).

23. M. E. LIIMES, J. Appl. Phys. 4O, 1352 (1969).

24. K. BINDER and D. P. LAMOAU, Phys. Rev. B 13, 114O (1976).

25. M. EiBscwCi-rz, G. R. DAV/rr><=»niM, and H. J. Guc»c=»i~i^nt=:Ti-t, Phys,

Rev. B 9, 3885 (1974).



VIII . L I T E R A T U R A Strana

26. L. J. and A. R. Mi , Adv. Phys. 23. i (1974)

27. B. M. WANKI.VM, J. Mater. Sci. 1O, 1487 (1975).

28. M. A. KOBETTSOT and C.

(197B) .

Rev . Sci . Instruro. 49 6> ! 1

29. J. J. BAF>A and B. F.

154 (198O).

Mossb . Effect Re-f. Data j.

3O. W. , Nuci. Instr. and Meth. 48 T 219 (1967).

31. W. KiViiMoxo, Nt-tcl. Instr. and Meth. 75, 336 (1969>.

32. W. HOF^MAMM, H. K

143, 6O9 (1977).

, and W. , Nuci . Instr. a.io Meth,

33. M. BI.UMI-, Phys. Rev. Lett. 14, 96 (1965).

34. F. V;AIM OER WOUOE: and A. J. D^KKrf=:F» , Phys. Stat. Sol. 9,

(1965) .

35. H. H. WXCKMAN, M. P. KI.EIIM, and D. A. SMTRL.EV, Phys, Rev., 152

345 (1966).

36. A. M. AF-AIMAS • f=:v and Yu. KAOAN , 2ETF 45, 166O (1963),

37. Yu. KAQAIM and A. M. , 2ETF 47, 11O8 (1964).

38. H. , Z. Physik 186, 498 (1965).

39. E. BRAOFORO and W. MARSHAL i ... , FTOC. Ph\'5. SDC . 37* 731 C1966

4O. J. BiFtoEriMETAu, J. Ai .. »— N T mi- s)f=rrM , and G. Sn i F*AMET , Phys, i- ^

16, 28O (1977).

41. R. M. SUTER and C. , J. Apjal . Phvs. 5O, 1814 ( i97v-



VIII. LITERATURE Strsu a

42. C. and G. Guir>xT J. Hhys. (Paris) Colloq. 32, Ci~. rs r

(1971) .

43. C. Bumci, 6. GUIOT, and v1

803 (1972).

, Solid State. Comrnun. 10

44. A. M.

(1973) .

and C. , Phys. Rev. Lett. 31, J 2?

45. M. A. KOE»ET i me T , R. SLJTFFJ T A. M. GOTTU.IEB, and C.

Phys. Rev. B 11, 2455 (1975).



A detailed investigation of the dynamic critical behavic

the layered anti f erromagnet KFeF^, is presented in this thesis. It

was per -farmed by means o-F FeJ/ MOBIBB^UER spectroszopy above tK.?

critical point T,,; = 136.15 K taking much care about sample purity

and preparation, avoiding temperature gradients in the sample as

much as passible, and keeping the temperature during

acquisition as stable as ±3 mK/24 h. On the basis of expen .iierr- ^.

data consisting o-f several hundred MOSBB^LJEF* spectra, evidence . s

given that KF-eF, i s good representative -for th« dynast*.1. >:

universality class (d,n) = (2,1) where the noricanserved order

parameter is the only slow mode (dynamic model A). Tne

temperature dependence of the longitudinal spin autocorrelation

time as evaluated from the spectra using a relaxation thet. c

MOESBBALJE-TF* absorption yielded the dynamic critical exponent z~

the entire reduced temperature range inventiga^- T

4xlO < t < 1O 4, a global value of z — 1.71(4) was found which

is compatible with z = 1.75 predicted by the conventional thf:-o- /

of the critical slowing down. In a more restricted r>?y.
— 4. — ~\O < t < 5x10 " a small deviation from conventional bsi r L •-

is indicated. whereas the dynamic critical behavior of KFe! i'..

in perfect accordance Lz = 1.77(5)3 with the conventional thiscf
_ "7

down to at least t = 5x10 . This is in agreement with the

suggestion of MIO,ZE:NKO and V«i_i_e C83 that the dynamit; critic?

region of the 2d model A must be exceptionally narrow t

disabling a reliable evaluation of the dynamic critical exponent

z by existing standard procedures which are not subject to -.such

limitations when applied to other models.
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