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Fenomen: taznih prelara danas predstavl jaiu iednu Mo
najznafajni iil: preokupaci ia fizike Foundenzovane materi je. Moufs o
rec€i da su, zahval iuviudéi rimeni: teoriie renormalizacione grogi
koja uspostavl ia odredenu analogi ju  izmedu metods stati=+:¢ .=
fizike i kvantne teorije polia, oostignuti takvi douet. o
sustinskom razumevanju kriti®nog ponasanja materije u ol ol
faznog prelaza kakvi su se pre petnaestak godina modgli sauo
nasludivati. VYeliku ulogu 1mala je u tome 1 poiava dovol ino birzs
rafunskih masina sa jedne strane, a sa druge obil -
eksperimentalnih: finjenica sakuplienih zahval juiuci razoc
suptilnih mernih metoda. Za sludaj statidkih kritién'‘h rvencrana
(svojstava wmateriie u termodinami ko) ravnote®i u okeolini faznco.
prelaza) ie mahom uspefno proverena konzistentnost vedine Sl
postojedéih osnovnih teoriiskih modela sa eksperimentai-o
utvrdenim svoistvima odgovarajuéih realnih wmodelnih sistema

(FPoglavl je I).

U slufaju kritidne dirnamike, koia proulava evoluct ju
svojstava sistema u okolini kriti&ne temperature sa vremenskog
aspekta, neki od teorijskih modela nailaze na tegkode, kako sa
stanovista 1izrafunavanja parametara Fojima se opisuie dinami &ko
kritié¢no ponaganie, tako 1 sa stanovista eksperimentainog
odredivanja tih parametara. Jedan od takvih izuzetaka med
modelima je AirnetiZkl Isrnoeow model, koii se u kriti¢noi dinamic:
antiferomagnetnih sistema svirstava u dinamiéku  kla- o
univerzalnosti Hodel A. Masuprot stati&kom Iesrmeovom modelu u dva

dimenzi ie, &1 je ponasanie se izuzetno mo¥e opisati #ak
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analiti€kim refenjem u kFonaénom obliku, evaluac:ijs niero.
dinamiékog analogona uporno ostaije van doma&aia kako ana (L0
tako 1 numeri#kih metoda. Teor: jsko obiadn.ienie ovoo izuzet!
le?i verovatno u tome da e asimptotski kriti1é&ni region,
region temperature u kome stvarno dolazi do izraZaja kritic.o,
ponasanie oscubeno za ovai madel | izuzetno wuzak w odroso
odgovarajuéi statiéki kritiéni region, dok se regioni kod o5

modela podudaraju (Foglavl je 11).

Eksperimenti opisani u ovoi tezi imali Su za cilj da s= caci
vige svetlosti na navedeni problem. kKriti&kis su . = Fre
zahtevi koje bi morale ispuniti eksperimentalne tehn ke da
pouzdano odslikale kritiéno dinami&ko ponafan e 1e=kog
odgovarajudéeg realnaog sistema, sa posebnim osvrtom na necods
hiperfine interakci jie. lkao metod istrafivania usveoiena
Mossrausrova spektroskopi ia. koja pod odredenim uslo ine
omogucava da se, koristedci iezaro kao svoievrsnua  sondl ., i
posledica hiperfine interakciie jezagra sa fluktuirajucs,
magnetnim pol jem koje proizvode elektronskl spinovi u re%sti;
&vrstog tela, dobiju informaciie o usmerenosti i trajan;u
fluktuaci ja tihk elektronskih spinova (Poglavlije III). ¥ao restn
sistem upotreblien ije sloini antiferomagnsetik H.'FEF4 za koga =g
postojale odredene indiciie da spada u dinam:é&ku ¢t as
univerzalnosti koja je ovde od interesa i koji je vrio pocogodan :z.

ispitivanije usvoienom eksperimentalnom tehnitom (Pogliaviie 1v).

Opis izvedenih ekperimenata, &ija je naijvaznija speci fi/fnst
odrZavanje temperature stabiine u vrio uskim granicama, dat = .
Foglavl ju V. Po&etn: eksperimentalni podaci sastojali su e o
vide stotina Mossmauerovih spektara £13a je obrada, zasnovana n-=
relaksacionim teoriijama Mossmauverove apsorpci je, dovels
utvdivanija oblika zavisnosti izmedu vremena relabsaci e

elektronskih spinova u ovom antiferomagnetiku i redukovar
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temperature. Interpretaci ia ove zavisnosti u svetlu (=or: ;
kritidne dinamike omoguciia je odredivanie dinamidkog krii: &
egsponenta 1 prufila konaéne dokaze da je KFeF4 don ar
reprezentant dinamié&kog modela A (Foalavl je VI). Frednosti koje
posedu ie 1 ogranidenja kojima podlefe ovakva evaluaci = u
poredeniju  sa drugim malobroinim pokuSaiima odredivania ovac

kriti&nog eksponenta, te zakl juéci i nihov doseg, prezentovani <u

u Poglavl ju VII.
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I. UVOD U KRITICNE FENOMENE

Vrlo 1zraZene razlike o oscbinama Jjedne supstanc: e
razliéditim termodinami &kim fazama podleaZu sistematsh om
proutavanju ved vidge od jednog stoleda. Temelji razum:zvan iz
faznih prelaza udareni su doktorskom disertacijom J. D. vas cea
WanLsa objavl jenom 18732. godine. Neprestano usavr&avanie 1
generalizovanie teori je na osnovu nepreglednog mnostve
eksperimentalnih podataka dovelo je sedamdesetih godina ovag vaere
fazne prelaze u fokus interesovanja savremene fizike kondenzovan
materije 1 fizike uwopste. To je rezultiralo primenom teoriie
renormalizacione grupe o objai3njenju faznih prelaza (oko 19 2.
godine), za &ta je K. B. Wrisonu 1982. godine dedel jena Nobslova
nagrada. Ovai veoma znadajan prodor u razumevanie univerzalnos s
kolektivnih fenomena u kondenzovanoj materiji otvor.o _e nows
vidikg na jo% nerazrefene probleme 1 stimulirao razvoj niza novil
teori ijskih pristupa, kao 1 usavrSavanie 1 ekspanzi i novin
eksperimentalnih metoda za proudavanije kritidnog ponasaniz

materi je, &ega smo svedoci u desetak posledniih godina.

I.A. FAZNI PRELAZI I KRITIENI FENOMENI

Transformaci je i1zmedu razliditih stanja neke supstanc: ji=
prouzrokovane su mikroskopskim interakcijama u kojima udestv. =
vrlo veliki broj é&estica (reda velidine 10%). Dramatiéne prome
makroskopskih svojstava predstavl jaju, dakle, ocdraz statistidkoy
uredivanja na mikroskopskom nivou (kooperativri TfTenowmen:).

Vrednosti nekih +Ffizidkih parametara, kaco 5to su magnetizac: ia,
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viskoznost, polarizacija, provodl iivost itd., prilikom fsznog
prelaza nagloc i&&ezavaiu, dod vrednosti drugih, ko %to su
magnetna 1ili elektri&na susceptibilnost, zatim kompresibil. ost

itd., te%e beskona®nosti. Ove promene 1 njihova evo.ucija su

iznenadujule sli&ni za sisteme toliko medusobno razlidite k.o
su to te&fnosti, magnetici, superprovodnici, superfluid
feroelektrici, teé#ni kristali, binarni rastvori, legure itd. . -t
sugerise da postoii fundamentalno jedinstvo u feromenima ¢ a2
prelaza.

U osnovi faznog prelaza u vedini sludajeva i1e¥i evoliun de
dugodometne uredenosti nekog fizid&kog svoistva. Dvo svoist ¢ -
moZe iskoristiti kao kvantitativna mera razvoia nove {& o
uopSteno se tretira pod nazivom parametar uredenosty wa L=
feromagnetike, na primer, ovaj parametar je (spontan
magnetizaci ja ¥, za antiferomagnetike Jje to magnetizaci j.
.podreéetke Hs, za prelaz teé&nost-para devijacija od kriiié&Ene
gustine P=P.» Za feroelektrike spontana polarizacija P, za legu-ga
razlika koncentracija komponenata Cp~€p 1td. Vrednost paranet
uredenosti iznad temperature faznog prelaza je nula, d@ok isjou
temperature faznog prelaza uzima nenultu vrednost odredenu Aatom
temperaturom. Ukeliko se parametar uredenosti Pl gl prol s
temperature kroz temperaturu faznog prelaza menja skokovito,
fazni prelaz je prve vrste ili diskontinuirani, a ako paramei -

ne trpi skok, fazni prelaz je druge vrste ili kontinuiran:

Fojava uredenosti mo2e se shvatiti i kao ukidanie odrede.
oblika simetrije. Jezikom teoriijie grupa, ako skup simetri isk b
operacija wuredene faze (niskosimetriéne) &ini podgrupu giupe
simetrije neuredene (visckosimetriéne) faze, ispunjeni su usliovi
za kontinuirani fazni prelaz. U ovoj tezi sva dalja razmatran, -
odnose se samo na kontinuirani fazni prelaz. Parametar (- edencsts

ne mora biti samo skalarna veliéinas niegova slo¥enost .. ra¥-ua
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se brojem komponenata n koije su potrebne da se on kompletno

specificira.

Jedan od poimova neophodnih kod tretirania kritidén -

fenomena je i &eorelaciona Tunkcijia parametra uredenosti

CP)Y = Cp (F=F") @ (F)) (1.1

koia 1zraava verovatnodu da ako meroskopsk: pDar amet o
uredenosti ) ime na mestu 7’ neku vrednost, ima tu vrednost e
mestu 7. Na malim rastocianjima oblik ove funkcije zavisi od Lipa
mikroskopske interakciie, ali na vedéim rastojanjiima ova “ur <ol =
ima najlesdce eksponencijalni oblik
B = E 13 4

gde je 3§ duZina koja karakterige slabl jenje korelaciia, tzv.
korelaciora dufira. FKorelaciona dufina takode spada u par ameir .

koji divergiraiju na temperaturi faznog prelaza.

I.B. TEORIJA SREDNJEG POLJA

Osnovu za generalizovano (i1ako ipak samo fenomenolosxo)
razumevanje kvalitativnih zakonitosti faznih prelaza nostavila 3o
teorija sredrnjeg polja L. D. Lanpaua 1937. godine. Ishodi&te ove
teorije Jje u van peEr Wami . sovoil teoriii 1 u teoriji molekularnog
polja, koju je 1907. godine uveo F. Weriss za objasnjenie feno =n:
feromagnetizma. Teorija srednjeqg polja polazi od predpostavie oo
se ponasfanje lokalne dinamiéke varijable mo2e izradunati i. njen=
reakci je na lokalno polje generisano uredenom konfiguraci jom

susednih lokalnih varijabli, odnosno sredniim poliem koic 1=
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stvaraju. Na taji naé&in ignoriZu se devijacije od sroor
vrednosti —fluktuacije. Energiiska razlika izmedu i oaden-
neuredene +aze mofe se tada izraziti preko razvoia u ced =3

€lanovima koji sadr2e samo stepene srednje vrednosti dinam (ko
varijable, ti. stepene makroskopskog parametra uredenos i
Temperaturna zavisnost, na primer slobodne energ:r je, v tatvom

razvoju
_ 2 4 _— .
A = ap” + by + cep” + ...

izrafena ie preko koeficiijenata razvoia @y, by, €4 .. 4, u koiimna
temperatura figurife u obliku tzv. redukovane temperaures

definisane kao
t = I(T—fcb/Tcl . 2 O

nezavisno od konkretne vrednost: temperature faznog pir2l A
—kritifne temperature Tc za neki sistem, Ovaj pristup omocucavs
da se ditferenciranjem izraza za termodinami®ke funkci ie

primenom kriterijuma stabilnosti predvidi ponadanie &itavog niza
direktno merliivih generalnih fizi&kih svoistava, kano &tou su
parame*tar uwredenosti w, statifka susceptibilnost X, spec.fi X
toplota cp itd. Rezultati pokazuiu da se ponaZanije ovih svojstavs
u okolini kriti&ne temperature (¢t = 0), tzv. kriti&no pornafarn e,

u op&tem sluéaju mo2e opisati preko stepenog zakona
w = wit’ ili g = p ™0

gde je o tzv. &riti&ni eksponent karakteristiéan za singularnc
pona%anje fizi¢kog svoistva w, ali rnezavisan od konkretnoo
sistema 1 konkretnog parametra uredenosti. Tako je vrednost za,
na primer, kriti#ni eksponent spacifié&ne toplote €y =0
(specifiéna toplota ne divergira u teoriiji srednieg polia), =
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kriti&ni eksponent parametra uredenosti @: g = 172, za kriti*ni
eksponent susceptibilnosti x: Y =1, za kriti#ni e\ prne

korelacione du2ine %: y» = (/2.

Ovaj kratki pregled rezultata teoriie srednieg pc; .
pokazuje da ona obuhvata vedinu fundamentalnih poimova (parawe. :
uredenosti, korelaciona duzina, kritiéni eksponenti itd. )
potrebnin za teori jsku unifikaciju faznih prelaza. Medutim, pcto
zanemaruje korelirane fluktuacije parametra uredenosti, ovs
teorija dolazi do rezultata da U principu svi sistemi <4
kontinuiranim faznim prelazima imaju potpuno isto singul ar o

ponazanje sa istim kriti&nim eksponentima.

Sistemats@a eksperimental na odredivanja kritiéni?
eksponenata na velikom broju realnih sistema pokazala su da su
njihove vrednosti (osim retbih 1zuzetaka) razlidite od onit &
predvi da teorija srednieg polja. VigZe deceni ja Ji= vlac
uverenje da izmereni rezultati ne oprsuju  stvarne vradnost.
eksponenata. Odstupanje od teorije srednjeg pol ia opravdavalo -=
time da teorija ustvari predvida asimptotske (t - 0) viednost:
eksponenata, dok eksperimenti usled ogranifenih principijelnit
tehniZkih mogué¢nosti daju vrednosti iz temperaturnog regiona ko s
nije dovol ino blizu kritié&ne temperature. U velikom broju radovs,
kako je kasnije pokazano, to i jeste bio slué¢aj, a ni danas r
postoje jasni kriterijumi prostirania asimptotskog kritid&nog
regiona. Obzirom na to, gornie obiaZ%nijenje izgledalo ;3=
prihvatl jivo, ali je ipak stimuliralo (naroito u Sezdes=tim
godinama) pojavu mnogih radova sa pobol j%anom tehni <o
ispitivanja kriti#nih fenomena. Sto se tice sistema sa dvs
dimenzi je, Onsacerovo analiticko reZenje Jerneovog model s
pokazalo je vedé 1943. godine da postoje sistemi &ije kritiins
ponasanje ne mo¥e da se Op1 %e eksponentima koje daje teorija

srednjeg pol ja.
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I.C. HIPOTEZA SKALIRANJA I HIPDTEZA UNIVERZALNOSTI

Na osnovu velikog broja podataka dobijenih rafiniran
mernim tehnikama pokazalo se da, iako kriti#ni eksponenti nema:
vrednosti koje predskazuje teorija srednjeg pol ja, posto_ . i
klasa u okviru kojih su odgovarajuéi eksponenti ipak jednaki :o
razli€ite sisteme. Time je apsolutna univerzalnost faznih prolac
predvidena teori jom srednjeg polia morala ustupiti meshc
realisti&ni jem vidu univerzalnosti kritiénog ponafania. Sistom
koji pokazuju  Jjednako kriti&no ponadanje svrstavaju se u . siE
klase, tzv. klase univerzalnosti. Ispodetka b=z Fforo =
teoriiske osnove, 1970. godine uvedena je hipoteza univerzel., sii
(R. B. BrirrFriTus) koja odreduje klasu univerzalnosti u koju «
biti svrstan neki sistem na osnovu odredenih o=o .a
hamiltoni jana koiji ga opisuje: niegovih simetrijskih svoista.
(stepeni 1 kombinacije ¢&lanova tipa wp), broja komponena . a »
parametra uredenosti ¢ 1 dimenzionalnosti prostora 4, % |
dovol jno za karakterisanje svih sistema sa kratkodometnim tipocw
interakci je. Frema ovoj hipotezi dodatni #lanovi hamiltoni jane
koji ne menjaju njegovu simetriju, ne utidu na vid kriii#nog
ponaganja, iakoc mogu da promenu napr. kritiénu temperatur 7

faznog prelaza.

Ne&to ranije od hipoteze univerzalnosti uvedena je hipoteza
skaliranjia (B. Wipom, 19465. godine) kojom se uspostavl ja #urste

veza izmedu pojedinih kritié&nih eksponenata istog sistema. Tako

na primer, nezavisno od sistema, uvek va¥i relac: s
@+ 28 + ¥ = 2. Isto tako, pokazuje se da su odgovarajiuda
eksponenti za kriti¢no ponasanje ispod 1 iznad krit:&n
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temperature Jednaki. Na taj nadin, znajuéi neke od eksponenata
sistema, mogude je izradunati druge eksponente koristedi rela ije
skaliranja, pa se broj postojedih nezavisnih eksponenata zoatyo
smanjuje. Hipoteza skaliranja iz koje proizilaze relac’ =
skaliranja polazi od predpostavke da su slocbodna energija sistema
i korelaciona funkcija homogerne Ffunkcije termodinamidkih
varijabli koije se mogu skalirati w odnosu na Jedinstvenu
karakteristi&nu duZinu (korelacionu dufinu $). Pod skaliranjem =&
podrazumeva to da se u ockolini Tc singularni udeo sloboca

energije 1 jadina spoljadnjeg polja menjaju samo do na fakto
kada se temperaturna skala 1 skala jadine polja meniaiu

istovremeno na odredeni naéin. Ovaj postulat odraz je &injenice

da na rastojanjima reda velidine korelacione duZine, 53¢
divergira na kritié&noj temperaturi, kritié&no pornzadais
makroskopskih parametara ne moe zavisiti od detcal’

kratkodometne mikroskopske interakcije. Relacije skalirania vale

nezavisno od klase univerzalnosti u koju spada razmatrani sistem.

Eksperimenti u kojima se prouavalo stati#ko singular.o
ponasanje u blizini kritiéne temperature pru2ili su mnogostey u
potvrdu ispravnosti hipoteze skaliranja i hipoteze
univerzalnosti, pa su ove hipoteze u svoje vreme znadile veliki

progres u odnosu na teoriju srednjeg polja.

I.D. PRIMENA TEORIJE RENORMALIZACIONE BRUPE
NA KRITIENE FENOMENE

Hipoteza skaliranja 1 hipoteza univerzalnosti nisu bile &b
initio teorijski zasnovane, pa tako nisu ni pruZale nek:
generalni metod za izradunavanje samih kritié&énih eksponenzta

,Tokom niza godina postojalo je samo nekoliko teoriiskih tehnilks
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(visokotemperaturni razvoi, Papgovi aproksimanti i sl.)
pribli2no izra&unavanie kritiénih eksponenata za pojedine mods'¢
i, sa druge strane, ogranié&en broi egzaktno redivih modela. k-n
Sto je dvodimenzionalni Isineov model. Sve dok Ke 6. Wirmen 1972,

godine nije uveo primenu teorije rernormalizacione grupe sustincs. a

zasnovanost postojedih teorija bila je sasvim nezadovol javajura.

Jedna ad vaznih karakteristika primeng teori j=
renormalizacione grupe na fazne prelaze je spoznaia o vafirosti
tzv. wmarginalne dimenzionalnosti d'. Uopste uzev, sisten sa
moguénosdéu faznog prelaza oksrakterisan je dimenzionalr Scu
prostora d i brojem n komponenata parametra uredenosti ©. Tako
napr. za sistem lokalizovanih spinova (ili uop&te lokalizo/anin

varijabli) moZe da se napi&e hamiltoni jan

i a ~ U
= - Rl :
H >’ i J1 i b,: ?

$1,4]2a=

gde sumiranje po I i J te&e po parovima najbli®ih suseda &ijas
konfiguraci ja odredena broiem prostornih dimenzija 4 i gde ©u J
odgovarajué¢i integrali razmenske interakcije za poji=sdine cu
komponenata spina. Ta&ka u d.,n ravni predstavl ia odradeni
apstraktni model; nekolicina poznatih modela (koji su puonei:ac
egzaktno re&fivi) zauzima taéke od narofitog interess (si. )
Matemati&ki 4 i » mogu formalno da se tretiraju kao kontinuirea o

promenl jive i da se proutava uticaj promene niihovih vrednasti na

kritié#no ponaZanje odgovarajudéeg modela.
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MODE L d=f d=2 d=3 drr d=5
J ‘ ﬂ-% y n=0C
Sferni = : ’ : y :-
A>1] / ,
L o
AN/ ..
5 /
° '/’t ® 1 C;Ln‘ n=4
g .l
% >
Heisenherg ™ 0O \D ’(// ca A=
XYy - 7D %74;.-n=2
~ i_/
Ising » al 5 3 .= n={
iz
* \\ VI / J
Polimer - ;\ .s ..... [} ..227,_,‘,"-0
Fovgte \ v
i 7
v ) &4
Gauss . . -n=-2
p=1-4 A
4 4 —
—~——d 4 d d
€ 2 1 0
Slika 1.1.
Dijagram tonstantnih vrednosti kriti&nog eksponenta g

parametra uredenosti u (d,n) ravni

relevantne sluéajeve

Ono &to
realnih kriti&nih
fluktuaci ja.
srednjeg polja,

dp moraju biti

za razlidite +izicua

(prema ref. 1).

teoriju srednjeg polja ¢ini nemodnom u predvi o

eksponenata je nezadovoljavajude tretiro. o

Primenom Ginssureovog kriterijuma za vaZenje teor e

koji traZi da fluktuacije parametara uredsnast:

male u odnosu na njegovu srednju vrednost . za

proizvol jno male vrednosti redukovane temperature # = O dobiia se
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da je teorija srednjeg polia konzistentna samo za d > 4. Sa
odstupanjem dimenzionalnosti J od marginalne dimenzionainosti
d* = 1 (napr. d =3, 2, 1) pojatava se uticaj Fluktaaci:-
parametra uredenosti u sistemu i povedava odstupanie kriti“ai
eksponenata od vrednosti koje daije teorija srednjeg pol)e.
Vrednost marginalne dimenzionalnosti d° zavisi od oblika i dom ¢a
mikroskopske interakcije, ali za sve sisteme sa kratkodomer:

Interakcijom Je a* = 4. (U ovoj tezi ¢e nadal je biti reéi san

sistemima sa kratkodometnom interakci jom.)

Pojam marginalne dimenzionalnosti iznad koje vaZ?i teori
srednjeg polja omoguéio je uvodenje formalizma prema kojem se

dimenzionalnost sistema tretira kao kontinuirana pramenijiva, =

razlika do marginalne dimenzionalnosti € = d' — 4 kao paramets

razvoja u red. Na taj nadin mogu se vrednosti kriticoin
eksponenata izra¢unati do razlifitog reda u razvoju po € za 2z
razli&itih sistema. Rezultati ovih izradunavanja u vedin:

slutajeva veoma dobro se sla®u sa rezultatima merenja izvr Senim
na tzv. modelnim tedinjeniima, realnim sistemima koii &to

moguce bol je odgovaraju zahtevima teoriiskih modela.

Razvoj radunskih metoda za odredivanie kritié&nih eksponenatca
je samo jedan od znaéajnih doprinosa teorije renormalizacione
grupe u tretiranju faznih prelaza. Dubina razumevanija prirods
faznih prelaza osvojena primenom ove teoriije proizilazi iz
mogucnosti da se razmatra ne viZe samo jedan hamiltoni jan za dati
sistem, nego ceo prostor hamiltonijana u kome se model mofs
kretati primenom propisanih matemati#kih transformacija.
sluéaju da je problem formuliran u promenlijivama real nowy
prostora, ove transformacije su ustvari sumiranje i usredniavanjie
po sve vedcim i veéim zapreminama tako da se o&uvaiu
karakteristike osnovne interakcije odgovorne za uredivanie

sistema (a “razmaZu" detalji interakcije na mikroskopskopskom
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nivou), dok se istovremeno vré&i reskaliranije na adgovarajudi
nacin. Stvaranie novog hamiltonijana iz starog primenocm operator .

R ove transformacije, tzv. renormaliraciie mo%e se napisati ka.

H = RH .
Sukcesivne primene operatora renormalizacije R ¢&ine tok o
prostoru hamiltoni jana. Hamiltonijani koji u po&etku mogn

izgledati sasvim razlié¢ito mogu ovakvim operacijama konvergire_ i
ka odredenoj taé&ki, tzv. Tfiksnoj tafki. Ispostavl ja se dz jo
uslov za to da su njihove po&etne razlike izra%ene samo pireko
tzv. irelevantnih varijabli. Hamiltonijan u fiksnoj ta&ki ima

svojstvo

Rezultujué¢i svojstveni problem daije svojstvene vrednosti krrie su

ustvari kritié¢ni eksponenti.

Iako ovde veoma upro&éeni, rezultati primene teorije
renormalizacione grupe na fazne prelaze u kondenzovanoj materi ji
pokazuju da Jje ona obeébedila matematié&ki formalizam i Fizié&ku
zasnovanost kako za hipotezu skaliranja, tako i za hipotezu
univerzalnosti, a pored toga je omogudéila i izradunavanie
funkci ja skaliranja i samih kritié&nih eksponenata. Zbog toga ona

ide u red naijvedih teoriijskih dostignuéa savremene fizike.



II. UVOD U KRITICNU DINAMIKLU
SISTEMA SFINOWVA

Do sada izloZeni rezultati teorija kritidnog pona“an
materije u okolini faznog prelaza cbuhvatili su samc statifka
svojstva, dok de predmet istraZivanja ove teze biti iz oblast.
dinami&kih kritié&nih fenomena. Dok je teorija renormalizaciocne
grupe postavila fundamentalni okvir za razumevanje stati‘kog
kriti&fnog ponafania i1 omogudéila izradunavanie statiékih kritidrih
eksponenata, dotle je generalizacija u oblasti dinamikih
kriti&nih fenomena po dometu daleko skromnija. Broj eksperimena’
vezanih za ovu problematiku takode Jje daleko manji n=sngo 12
oblasti statié&kog kritié&nog ponadgania, delom zbog otvorenir
pitanja u teoriji, a viZe zbog toga &to metoda kojom su dobient
najvaZniji rezultati v oblasti statidkog kritid&nog ponase is
-rasejavanje neutrona, u sludaju studiija dinami&kih kriti&nih
fenomena zahteva neutronske flukseve veoma velikog intonziteta
koji su na raspolaganju na samo nekoliko mesta u svetu. No tine
ova oblast pastaie jocs izazovni ja zZa druge tipove
eksperimentalnih tehnika kao sto su, na primer, one sa hioer "1
interakcijom. Foseban znaé&aj kritiéna dinamika dobija posiedniih
godina kao jedan od mostova prema termodinamici otvorenih sistesma

-sinergetici, koja u ovom periodu doZivlijava nesl:idenu

ekspanzi ju.
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II.A. OSNOVNI POJMOVI KRITICNE DINAMIKE

Kod prouéavania statiékih kriti&nih fenomena osnovni predos!
interesovanja predstavl jaju anomali je statié&kih svoistavae ko e =
javl jaju prilikom pribliZavanija temperature kritidneo
temperaturi, a koje su determinirane raspodelama verovatbinos.
konfiguracija u termodinamilkoi ravnoteZi. U statiéka sSvolstva
ubrajaju se Jjedrnovremene korelacione funkci je, termodinamié&k.
koefici jenti (napr. magnetizacija, zapremina, pritisak, ja_inz
polja), 1linearne reakcije na vremenski nezavisne perturbaci j:

(napr. statiéka susceptibilnost) itd.

U kriti¢noj dinamici prouéavaiju se, za razliku aod gornieg,
anomalije dirnamilkih svojstava sistema koie se javl jaiju pirriikom
pribliZavanja teaperature kriti#noj temperaturi, a koie su
determinirane vremenskom evoluciiom konfiguracija 1 kao fakuve

dopunski zavise i od jednafina kretanja sistema. U dinamri “ka

svojstva ubrajaju se vigevremenske korelacione funkciie.
transportni koeficijenti (napr. toplotna i elektriéna
provodl jivost, viskoznost), linearne reakcije na vremenshi

zavisne perturbaciie (napr. dinamié&ka susceptibilnost), brzirne

relaksaci ja itd.
Anal ogno jednovremenoj korelaciono] funkci ji C{y
{(jedn. I.1), viSevremenska korelaciona funkcija parama:s: -

uredenosti definife se kao

C(¥F,z)

Cpg (F—F yz—T") o7 7)) ¢I1.1)

i izraZava verovatnodéu da ako mikroskopski parametar uredenosti

i
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?o ima na mestu 7' i u vreme 7' neku vrednost, ima tu vrednost

na mestu 7 i nakon vremena z-7’ .

II.B. KRITICNA DINAMIKA SISTEMA SPINOVA

Posto se predmet ove teze odnosi na antiferomagnetns
sisteme, u ovoj i inade pojednostavlijenoj slici  kriti#
dinamifkog ponasanja, nede se uzimati u obzir sile dugodomsta=
dipol—-dipolne magnetne interakcije. Kvalitativna slika dinami &kog
kritinog pona3anja sistema spinova mofe se stedi na osn
slededeg opisa: kada se temperatura sistema 7 pribliZava

kritiénoj temperaturi 7T u sistemu se stvaraiu ostrva o kojima

C'
su spinovi korelirant ("klasteri'"), ¢iie su srednje vrednosl:
prostornih dimenzija reda velidine korelacione dufine § ko =

divergira po zakonu
gt Y, (I1.23

gde je ¢ redukovana temperatura (prema jedn. I.2), a » kritié&ni
eksponent korelacione duZine §. Pojedini spinovi unutar klastera
korelirano fluktuiraju nekom sredniom karakteristilnom
frekvencijom spinskih tluktuaciia @4 koja u sludaiu anizotropije
mo2e imati razliZite vrednosti za pojedine prostorne ose, a sa
pribli¥avanjem temperature kriti¢noj temperaturi u opstem slufaju
asimptotski te#i nuli, %to je u literaturi poznato kao kriticao
usporavanje ("critical slowing down"). Fri tome karakiterisi’ Zno
vreme Tluktuaciia T - llwc, naravno, divergira, dok je srednje
karakteristi&no vreme odrZavanjia klastera K generalno uzev mnoon

duZe od K

U kvantitativnom opisu ovih fernomena osnovnu wvlogu g =

-

prostorno—vremenska spinska korelaciona funkciia Caa(r,z), ke
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se, analogno jedn. II1.1, defini%e kao
ctF, ) = (87, 5%w0,0)) , ¢Ir.3Y

gde su §a(?,z) operatori komponenata spina u HerseEnpEreOVO
reprezentaciji, a indeks &« uzima vrednosti prostornih osa Xy Yo
z. Analogna velidina o inverznom prostoru, tj. u prostoru
talasnog vektora £ i frekvenci je fluktuaciijia w, je odgovaraiufi

Fourrerov transform —-dinami&ki strukturni faktor s““(i,w)

+00
> b P
clP Ty = fif da itk-T-ot)gaagp o (1Z.4)

d 27
(271)_oo

Dinami &ki strukturni faktor moZ?e da se napife u obliku

vy - 2 - -
s kyar = s F, [—“’—*—] ; (Ii.5)
X% (k) 3 LT E)

tzv. stati&ki strukturni Ffaktor i fkgtw/ag(z)] ~—funkcija oblika
energiiske liniie. Prema napred spomenutoj (stati&koj) hipotezi
skaliranja, stati&ki strukturni faktor mo¥e da se napide u obliku

SYNEY = kMg gy (I1.6)

gde je % univerzalni statiéki eksponent iednovremene korelaciiic
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funkci je, a gdd(kg) nesingularna funkcija skaliranja.

Prema dinami&kom analogonu hipoteze skaliranija —dinawiZioj
hipotezi skalirarnja, koju su 1967. godine uveli B. I. HaLeemzwn :
P. C. Homenssre [2, 31, i karakteristié¢na frekvencija kritiénih

modova mga(;) mo¥e da se napige u obliku
FNE) = KPR kE) = 5% ks (I1.7)

gde Jje =z  univerzalni dinamidki kriti&ni eksponent, a £ﬂa(k§),
odn. . an(kg) su opet nesingularne funkcije skalirania. Ne
uzimajudi u obzir promenu skala, s27(E) i QQG(E), kao 1
ﬂwgtm/wga(z)l, zavise samo od prizvoda ki, a ne i od k¥ odn. 3
pojedinaZno. Temperaturna zavisnost u svim ovim izrazima izra‘*ena
je preko korelacione dufine ¥ (jedn. II.2). Jednaéina dinami &kng
skaliranja II.7 opisuje fizi&ki smisaoc dinami&kog kritié#nog

eksponenta z: u asimptotskom regionu (¢t = 0)

o*NE) x t'7 s 0 (I1.8°
ti. dinami&ki kriti&ni eksponent predstavl ja meru =ilepena
kritilnog usporenia, u ovde posmatranom sluéaju, kritidnog

usporenja spinskih fluktuacija.

Treba napomenuti da su generalne postavke dinamié&ke hipoiczes
skaliranja potvrdene metodama teorije renormalizacione grupe
[4, 51, a deo Fkonkretnih rezultata i eksperimentalno, najteiés

metodama neelasti&nog rasejanja neutrona.
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II.C. DINAMICKE KLASE UNIVERZALNOSTI

Kao &to Jje naglaZ%eno u odel jku I.C, statié&ki kritidni
eksponenti su univerzalni za datu stati&ku klasu univerzalnosis
(dym) odredenu brojem prostornih dimenzija d i simetriiom
parametra uredencsti, odn. u ovom sluéaju, dimenzionalno®éu EPin

n. Obzirom da dinami&ka svojstva dopunskl zavise od jednaéine

kretanja sistema (cdeljak I1I1.A), treba oé&éekivati da e
univerzalnost u dinami&kom slufaiju restriktivnija. Teoriia
renormalizacione grupe primenjena na dinamiéke modele (5]

pokazuije da je za sistematizaciju modela u dinami®ke klass
univerzalnosti, pored d i n, potrebno uzeti u obzir i zakone
konzervacije datog modela, odn. relacije Forssonovih zagrada sa
hamiltonijanom koji opisuje model. Na tai naéin generalna shems
univerzalnosti ostaje u principu o#uvana; dinamié&ke klase
univerzalnosti postaju podklase statiékih klasa univerzalnosti.
Drugim reédima, data stati&ka klasa univerzalnosti (d,n) cepa se u
op&tem slu&aiu na vige dinamié&kih klasa univerzalnosti
(dynyzakoni kornrervacije). Iz ovoga ujedno sledi da se dinami “ki
kriti&ni eksponent ne mo%e u opétem sluaju izraziti samo prekr

kombinaci ja stati&kih kriti&nih eksponenata.

Ne ulazedi u op%tu shemu dinami&kih modela ovde ¢e biiti
izloZen samo jedan relativno jednostavan primer cepanja stati&.:
klase univerzalnosti na dve dinamiéke: stati¢ki krit:#ai
eksponenti trodimenzionalnog Heresnsereovog modela [ (d,n)=(3,3)1
ne zavise od toga da 1i je u pitanju feromagnetni iii
antiferomagnetni sistem. Dok je odgovarajudi dinamié&ki model z=
izotropni feromagnetik —-model J (prema oznakama iz ref. &) sa
dinami&kim kriti&nim eksponentom =z = (d+2-9) /2 = 2.5, dotie

izotropnom antiferomagnetiku odgovara model G sa dinamickia
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kritiénim eksponentom z = d/2 = 1.5. Razlika u dinam:&ki
model ima potide otuda 5to Jje parametar urederocsti K
feromagnetika konzervativna velié&ina (magnetizacija red&s' -

komutira sa hamiltoni janom) ; dok kod antiferomagnetika parametar
uredenosti nije konzerviran (magnetizacija podresetke ne komutir:
sa hamiltoni janom sistema). Kritié&no ponafanje koje proizilazi i-
ovakvih modelskih postavki dobro se sla¥%e i sa rezultatima
eksperimenata izvr¥enim na odgovarajuéim modelnim jedinjenjim=,
napr. Eu0 kao predstavniku klase 3D-Hersenseseovih feromegnetika

i RanFK kao predstavniku ZD-Hereensereovih antiferomagnetika.

Do poiave hipoteze dinami&kog skaliranija, interpretaci ja
dinamié&kih kriti#nih fenomena oslanjala se uglavnom na tzv.
konvencionalnu teoriju kritifnog usporerjia, koja potiée ocd L. var
Hovea [6] i L. D. Lanvava i I. M. Eracarnikova [71. Osncuna
predpostavka ove teorije je da transportni koeficijenti parametr:=
uredenosti zavise primarno od mikroskopske kratkodomet: -

interakcije i ostaju 4orma&ni na kriti&noj temperaturi. Time sc

ovoj teoriji dobija kritié&no usporenje brzine relaksaci je, oin.
difuzije spina, koje predstavl jiaju odnos transporino;g
koeficijenta i susceptibilnosti parametra wuredenosti, = -

poslednja, naravno divergira na kritié&noj temperaturi. Medulim.
ova pojednostavl jujuéa predpostavka onemogudcuje konvenciona.ro )
teoriji da razlikuje modele dinami&kog pona%anja detal jni e co
stati&kih klasa univerzalnosti. Drugim reima, presr,
konvencionalnoi teoriji JdinamiZki kritié&ni eksponent za datpy
statifku klasu wuniverzalnosti bio bi univerzalan. Na tai nadin
konvencionalna teorija kritié&nog usporenia u odnosu na dinamiébe
kritiZne fenomene igra istu ulogu kao teorija srednjeg polja u
odnosu na statiéke kriti¢ne fenomene. Medutim, ako i posto)’
analogon teorije srednjeg polja za kritié&nu dinamiku, ono &to
veoma ote2ava i konceptualni i ra&unski pristup kritiénog

dinamici jeste nedostatak iednog egzaktno refivog models
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dinamiékog kritiénog ponasanja, kao Sto je to Isineov mod=l kod

stati&kih kritié¢nih fenomena.

II1.D. DINAMICKE KLASE UNIVERZALNOSTI
ZA ANTIFEROMAGNETIKE

U ovom odeljku su prikazane dinamiéke klase univerzzlnosti
za antiferomagnetike od interesa za predmet proufavanja ove teze
u obliku tabelarnog pregleda (tab. II.1). Ova klasifikacija uzima
u obzir samo antitferaomagnetne i1zolatore kod kojih se moZe
govoriti o lokalizovanom elektronskom spinu. Vrednosti dinamiékog
kriti¢nog eksponenta =z date su uporedo 1 za konvencionalnu
teoriju. Eksponent w, koijl predstavlja kombinaciju dinamiékog

kritié&€nog eksponenta z 1 nekih statiékih kritiénih eksponenata
w = »(z+2-d-=n) ,

direktno se dobija kao rezultat merenja u eksperimentima ==
hiperfinom interakcijom (odeljak III.C), pa su njegove vreunost:

prikazane uporedo sa eksponentom =z.

Tabela je adaptirana prema ref. S. Brojne vrednosti
statié¢kih kritiénih eksponenata uzete su iz opste literature.
Dinami &k1i kritié&ni eksponent za dvodimenzionalni model A

diskutuje se u slededem odel jku.
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Tabela 1I.1.

Dinami #ke klase univerzalnosti za antiferomagnetike.

Dinami&ki model (d,n) z w
Konvencionalna teorija (Sip:1) z = 2-9 = 1.968 0.5%0
Model A (kinetiédki Iesine) (3519 z = 2-9tz'= 1.993 0.406
Model C (anizotropni) (341D z = 2+a/y = 2,174 C.720
Model 6 (Here=nsere) (343) Tz =d/2 = ) L 0.329
Konvencionalna teorija £251) z = 2-n = 1.79 15
Model A (kinetidki Isinae) (251 z = 1.4-2.2 1w I9=1 %5
Model C (anizotropni) (2,1) z = 2+a/vy = 2 b W s
Model G (Herssnseroe) (2,3) z = d/2 = 1

IT.E. DINAMIEKI KRITIENI EKSPONENT
ZA DVODIMENZIONALNI MODEL A

U prethodnoi tabeli pa2nju priviaé&i vrednest dinami &g
kriti&nog eksponenta z za dvodimenzionalni model A, koja se < ede
u &irokim granicama z = 1.4-2.2. Dinamié&ki model A koji cbunvata
kineti¢ki Ixirneov model 1 vremenski zavisni Grimnesure—Lanosauoh
(GLauserov) model, u opstem sluéaju ima r—dimenzionalni rcaln.
parametar uredencsti i okarakterisan je disipativnim jednafiiame
kretanja. Parametar uredenosti Jje jedini kritié&ni spori »od,

dinami ko kriti&no ponaZanje je ¢gisto relaksaciono. Fo pun:
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formalni opis modela dat je u ref. G.

Prema radu G. F. Mazemnxkoa 1 0. T. Varwsa [8B]1, koJ
predstavl ja kriti¢ku sintezu do sada obijavlienih radova 1:
oblasti, pojavlijuju se principijelne tegkode pri izraduna..n
vrednosti dinamiékog kritid&nog eksponenta z za model A u sluds o
(dyr) = (2,1). U tom radu izvré&ena je interkomparacija velik
broja metoda uwobidajenih u evaluiranju kritiénih eksponensta,
medu kojima: metoda e-razvoija, metoda niskotemperaturnog razvois,
metoda Monte Carlo, kombinovana metoda Monte Car o
renormalizaciona grupa, metoda dinamiéke renormalizacione grupe u
realnom prostoru 1td. FPokazuje se da sve ove meltode daiu
razliZite vrednosti eksponenta =z, koje se kredu u granicana
z=1.4-2.2 1iako sve ove razlidite metode daju iste vrednuzti
statiZkih kritiénih eksponenata za ovaj model. Ne ulazedi u
detal je ovih metoda, ovde ¢d¢e priroda raéunskih tedkodéa biti
ilustrovana na najpristupaé&nijem primeru e-razvoja. [Dva metods
zasniva se na razvoju u red po stepenima od &€ = d*-d, i
devi jaci ji dimenzionalnosti resetke d od marginal:
dimenzionalnosti d' za kratkodometne interakcije. Konvencionalns
teorija kriti&nog wusporenja, nezavisno od dinamié&kog model

predvida za dinamié¢ki kritié&ni eksponent izraz

z=2 - 5. (17.8)

Uzimajufi 1z egzaktnog Onsaserovog refenja za 2D-Tsinsov
model vrednost statiZkog kriti&nog eksponenta % = 1.4
konvencionalna wvrednost =z za kinetié&ki Isznmov model u dve

dimenzije Jje =z = 1.75. Metoda e-razvoja koriguje konvencionalr.

vrednost predvidajudéi

zZ =2 -+
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gde se korekciia z‘ izraZava u obliku reda sa razvoiem po

T = ega(l—be) + 0(64) "

Dok za trodimenzionalni siuéaj (d=3, €=1) oval red relativino brzno
konvergira, u dvodimenzional nom slu&aju (d=2, ==2) ovaj
alternativni red konvergira veoma sporo. Fored ovoge
izratunavanije novog &lana reda je mnogo romplikovani je nen
izraCunavania statidkih eksponenata, pa 1e broi poznatih €1an:

mnogo manji.

Na bazi ovog i niza slié&nih argumenata i1z ostalih teorijshin
metoda, kao napr. kod kompjuterskih Monte Carlo simulacijc, gede
je neophodnou izradunati enormno veliki broi iteraciia da bi se
dobilo primetno odstupanie vrednosti =z od konvencionalrne
vrednosti, Mazemco 1 Vacwe [81 zakl jufuiju da generalna wiiema
dinami&€kih klasa univerzalnosti u principu ostaje oduvana i pored

teskoda sa 2D modeiom A, ali:

1) prava asimptotska vrednost z zbog raéunskih problema nijc

poznata,

I1) asimpiotskl dinamicki kriti&ni regiorn je ekskluzivno ze

ovaj model mnogn u2i nego asimptotski statiéki kritiéni region.

Situacija bi se mogla ilustrovati kao na sl. II.1. Graniéne

vrednosti redukovane temperature za poiedine regione izabrane

na ovaom grafiku proizvol jno.
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DINAMICKI
KRITICNI

REGION

STATIGKI | KRITIGNI REGION
71/——L7'/ L

-10-1 -10"% 0 104 193

Slika Il.1l.

Fritié¢pni regioni za 2D model A.

Frema ovol interpretaciii, za eksperimentalne rezul tats
dobi jene mereniem dinamidkog kritidnog eksponenta u nekom realnom
sistemu koji adekvatno reprezentuje dinami &kuo Y Aas
univerzalnosti (2,1) model A moglo bi se odekivati siedede:
vedem delu statidkog kritidnog regiona dinamidbi  kritidoi
eksponent =z b1 1mao konvencionalnu vrednost z = 1.75, 2 weao
blizu kritié&ne temperature bi ta vrednost tretala da se promen:.
(Promene kriti&nih eksponenata u kritié#nom regionu poznate su o
literaturi pod nazivom “critical exponent crossover®”.) Za
eksperimentalnu proveru ovakvog ponasSanja odigledne po=L3j)

interes iz sledeZih razloga:

1) dinamié¢ko kriti¢no ponasanje (2,1) modela A unekolixo
predstavl ja izuzetak iz generalne sheme dinamidkin klasa

univerzalnosti,

1) argumenti ref. B u prilog postojanja veoma ushkoag
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5
&

kritié&nog regiona, i1ako vrio ubedljivi, nisu deduktivni, ved

heuristi &ki,

111) asimptotska vrednost dinamidkog kritidnog eksponenta =
za ovaj model je u momentu zapodinjanja,exsperimenata opisanil u
ovoj tezi neodredsena i praktiéno nedostupna za postoisde radunsko

tehnike,

Iiv) granica asimptotskog kritidnog regiona je nepoznata, =
ni generalne teorije ne predvidaju eksplicitne vrednosti s

granice kriti&nilh regiona, odn. "crossover'.

Gore nabrojani razlozi ustvari predstavljaju motiv izvodenia
ovog eksperimentalnog rada. Do sada je izvr&eno svega nekoliko
eksperimenata sa ciljem odredivanja dinamiékog kritidnon
eksponenta za ¥Jasu univerzalnosta (dyn) = (2,1). &vi
eksperimenti su izvrdeni na 2D antiferomagneticima Ilsrmsov oo
tipa, za koje se generalno smatra da su dobri predstavnic:
dinamié&ke klase univerzalnosti opisane modelocm A. (ODpravdan =t
ove predpostavke diskutuje se u odeliku VI.A.) Rezultat: o
eksperimenata rezimirani su wu tabeli VI.2 1 prodiskutovai.
zajedno sa eksperimentalnim rezultatima ove teze u odel jku V0.7
Ovde ¢e biti pecsebno istaknuta samo postojeda nevsaglasenos!
vrednosti =z _ dobiijenih razliditim mernim tehnikama. U radu M. 7.
HutcrHinesa sa saradnicima [9] ispitivana je kritiéna dinamika °
antiferomagnetika Isinsovog tipa RbQCoFA tehnikom neelasti&nog
rasejanja neutrona uz visoku rezoluciju. Dobijena vrednostl
z=1.69(5) blizu Jje konvencionalne vrednosti, dok je iz ranii.n
merenia M. Suzuxrxja sa saradnicima [10]1 tehnikom atenuacije
ultrazvuka odredena znatno manja vrednost z = 1.21(10). U okviru

opse¥ne studije kritidnog ponasanja antiferomagnetika RbFqu i

KFEF4 metodom Mosssausrove spektroskopi ie H. Kewiem 1 1. M. Savzie

dobili su za dinamié¢ki kritié&ni eksponent u KFeF4 preliminar v
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vrednost =z = 1,.29(9) [11], &to je vrlo blizu vrednosti 'z re.
i0. Frednosti i nedostaci pojedinih mernih tehnika, kao i mogu &

objasnienja ovih razlika su Frodiskutovana u slededim odel icima.

U svakom sluéaiju detalina eksperimentalna studi ja sistema koji
adekvatno reprezentuie ovu dinami&ku klasu univerzalnosti dr sada
nije sprovedena jednom mernom tehnikom w “celom” kritiénom
regionu, &to ve# obzirom na sam karakter merenja kriti®nin
fenomena (prodiskutovan u poglaviju II1) ote%ava izvlaéeni=

pouzdanih zakl jufatba o si 2ganiu sa teorijskim predvi danjima.




III. METODE MERENJA KRITIGCNIH
DINAMICK I SVOJSTAVA SISTEMA SPINOVA

III.A. OSNOVNI ZAHTEVI

Dsnovni zahtevi koje bi trebalc da ispuni odredena t+ ik
merenja da bi nieni rezultati adekvatno opisivali dinam. ks

svojstva sistema spinova bili bi slededi:

—sa principiielnog aspektas

I} traZena velidina (kriti&ni eksponent, oblik funkciije)
treba da je &to neposrednije izraZena preko merenih veli&ins, sa
5to  je mogude manie predpostavl jenih vrednosti drugirh parametara

ili vrednosti parametara merenih drugom tehnikom,

1i) po3to e prema definiciii kriti&nih eksponenata od
najveceg interesa anomalno ponaSanje fiziékih svojstava be-
prisustva spol ja%niih polia, merna tehnika ne bi trebalo d2 se

slu2i spoljasnjim magnetnim pol jimas

—sa praktilnog aspekta:

11i) eksperimentalna tehnika bi trebalo da omogudava #tc
bli2i pristup kritié&noj temperaturi, #%toc je tehnié&ki ograni feno
napr. preciznoséu merenja, regulaciije i stabilizacije temperatur-
uzorka, homogeno“u temperaturnog polijia na uzorku, strukturnocm

homogeno&déu samog uvzorka itd.
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ITI.B. EKSPERIMENTALNE METODE MERENJA
KRITIENIH DINAMICKIH SVDJSTAVA SISTEMA SPINOVA

Metode koje se najfedde koriste za merenje dinamiéki
svoijstava sistema spinova su: neelasti#no rasejanje neutrona uz
visoku rezoluca ju, rasejanje svetlosti sa frekvenlinom
rezoluci jom, visokotrekventne rezonantne metode, elektronsia
spinska rezonancija (ESR), atenuacija akustid¢kih talasa, zat m
razne tehnike sa hiperfinom i1nterakcijom, kao nuklearma magnein:
rezonancija (NMR) , vremenski zavisne perturbirane anculaoros
korelaci je (TDFAC) i Mosseauvsrova spektroskopija. Ni jedra oo
ovih metoda ne i1spunjava u potpunosti zahteve rabrojar=
prethodnom odel jku. Dvde su, bez ulaZenia uv detsl ie
prodiskutovane prednosti 1 nedostaci nekih od ovih metooc o

svetlu gornjih zahteva.

Principijelni zahtev za neposredno%éu merenja (i) naibol im
zadovol javaiu tehnike rasejanja podto omogudéuiu odredivanie same
forme viSevremenske spinske korelacione funkciije i vrzdrosti
dinami ¢kog kriti&nog eksponenta bez neophodnog poznavamnia
vrednosti statiZkih kriti&nih eksponenata. Primena tehniko
rasejanja svetlosti je moguda samo kod onih supstancijs kod hojih
je magnetni fazni prelaz povezan sa optié&kim oscbinama, pa je
samim tim dosta ogranidena. Kao tehnika sa generalnim pristupon
namece se neelastiXno rasejanie neutrona uz visoku rezoluciiu.
Pored izvanrednih prednosti koije tehnika rasejania neutrona ina
uvopSte zbog obilja informacija koje pruZa o magnetnoc. strukturi,
kod merenja kriti&nog ponafanja javlija se slededéi praktiéni

problem: zbog jafine fluksa neophodne za registraciju rasejanii

neutrona na neutronskom spektrometru, uzorci ispitivanih kriztala
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moraju biti wveliki (reda velidine cm}). Doti janje ovako velibkih
uzoraka monokristala, dovol ino homogenih za kriti&na mere s
praceno Jje u opstem slufaju velikim tedgkodama. (Kod prouay - o a
kritié&nog ponasania prednost uvek imaiu monokristals nac
kristalnim prahom, Jjer Jje homogenost velikog praSktastog vzorea
veoma tedko obe:zbediti, ved 1 zbog unutrasnjih napona 1

povr&inskih efekata koji se neizbeZno javljaju u dispergavanom

obliku.?) Problemi homogenizacije 1 stabilizacije temperaturnog

polia wvrlo brzo rastu sa povedanjem zapremine kristala. Vo
proud&avanja diramiZtog kriti&nog ponalanja ovi se oroch o
postavl jaju Jjo¥% o%trije zbog =zahteva =za visockom =nerg:’ =kom

rezoluci jom rasejanih neutrona koja smaniuje izlazni fluks za jos
nekoliko redova veli#ine (troosni neutronskil spekrometar . o
toga priroda ove tehnike je takva da se mereni efekt smaniure 5o
kriti&nim usporeniem (napr. ref. 9). Svi eovi razlozi dopri oo
tome da su merenia ovom tehnikom u temperaturnom regionu 7010

praktié&no nemoguda.

Kod ostalih metoda dinamiéki kritié&ni eksponent je noguce
odredi ti samo ako se poznaju neki od statidkih kritidnin
eksponenata. Kod rezonantnih metoda (ESR, NMR, NGOR) su pored too.
potrebne korekcije zbog prisustva spoljasnieg polja (zahtes 2770,
Sa eksperimentalnog aspekta (zahtev 7/1) posebnu prednost inaic
tehnike sa hiperfinom interakcijom bez spol jasnjeg pclia ~TDPFC
Moesseauerova spektroskopija. U sludaju da ispitivani kristsl ved
sadr 21 jezgro sa MoeseausrOViMm prelazom, Mosssauexiv:
spektroskopi ja pokazuie velike prednosti nad ostalim indireki i
tehnikama. U suprotnom slué&aju, kada je potrebno da se j=zzaro ==
MosssausrOvVim prelazom implantira u ispitivani lr. stel
pojavl juju se problemi ne samo preparativne, ved i principielne
prirode, =zato &to implantirano Jjezgro treba da zadovol! iava

posebne uslove da bi realno odraZavalo kriti&no ponafznie

originalne resetke. Ovi uslovi detal ino su razradeni u ref L2
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13.

Ovde ce bita iznete samo najvaZznije karaktericstil=
Mossesauerove tehrnike za2 sludaj kada jezgro sa Mosssaussrovin
prelazom pripada or'ginalnoi regetki. NaivaZnija prednost lei»
tome &to wuzorci monokristala mogu da budu mali (reda velidine

% mm”), te Jje relativno lako postié¢i niihovu struktu nu

10
homogenost, kao i homogenost temperaturnog polja u toku merenja.
u ekperimentalnom aranZmanu Moéssesauverove spektroskopiie sa
transmisionom geometrijom, ako je 1ispitivani sistem moguis
postaviti kao apsorber, koristi se komercijalni radioaktiwvni
izvor sa odgovarajudim Messeeauerovim prelzzom. Priprema uzorksz
svodi se tada samoc na mehanifku obradu 1 za&titu kriste . a
predvi denog za ispl btivanje. Zahval jujuél relativno niskim
eksploatacionim traskovima Moeseeauerove tehnike, stendardne
devijacija merenih parametara mofe se optimizirati produZavaeojem

vremena sakupl jania podataka, wuz uslov da iJje obezhedena

dugovremenska stabilizacija temperature.

III.C. MERENJE DINAMICKDG KRITICNOG EKSPONENTA =z
POMODCU TEHNIKA SA HIPERFINOM INTERAKCIJOM

-

Evaluaci ja dinami¢kog kritiénog eksponenta iz rezultat.
merenja dobi ienih pomodu raznih tehnika sa hiperfinim
interakcijama zasniva se na fizidkoi slici na uprodden nad&in

prikazanoj u ovom odel jku.

Kritiéne fluktuaci je elektronskih magnetnih momenaca
proizvode fluktuirajude hiperfinoc magnetro polije koje interaguis
sa nuklearnim magn=tnim momentom i1zarzivaiudi relaksaci_ -

nuklearnog spina. FKarakteristidno vreme nuklearnih relaksaci ia
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mo2e se meriti na nadin  koji ie specifidan za svaruo visl
eksperimenta. U op&tem sludaiu relaciia izmedu karakcosr, =Lic oo
vremena fluktuac:ija elektronskog spina i1 nuklearnog spina 12 v o

slofena, ali pod 1izvesnim restrikcijama ta relacija mofe bit:z

znatno uprogdéena. Na primer, u slufaju da je karakteristidé&no
vreme fluktuaciia elektronskog spina T, naikradcde vreme koje se

pojavl juje u problemu, tj. ako vaie relacije

q_<i T ¢ITi.1)
zc<§ Thos CIT T2
zr<§ Ty (111.3)

gde je 7, ~vreme precesi je nuklearnog spina u hiperfinom pol_ g
(nuklearni analogon LarmorOove precesiie), z, karakterist:&no
vreme nuklearns relaksaci je 1 Ty vreme 2ivota jezgrs u
odgovarajucdem stanju, onda je karakteristiéno vreme fluktuaci iz

elektronskoa spina obrnuto proporcionalno vremenu nuklearne

relaksaci je, ti.

ht "C

gde je Ch+ konstanta proporcionalnosti hiperfine interakciiz.

Brzina nuklearne relaksacije rﬁl se moZ= u principu direktne
meriti:z kod NME jie to ustvar: karakteristié&na brzina
spin—spinskih relaksaci ja T;‘, kod TDPAC je to vremensk:

&

koefici jent atenuaciie A, perturbacionog faktara 62(7), dok je
kod Moesseauerovog efekta brzina relaksaciie nuklearnog spina

direktno proporcionalna pro$ireniu linijie u Mosseausrovomn spektru

_ hc -1 =
Al = E—TF‘ - (I11i.5)
Kako ie pokazano u  ref. 14, karakteristi®no vieme

fluktuaci ja elektronskog spina koje se meri u eksperimentima sa
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hiper+finom interakci jom je ustvari autokorelacione i ow

elektronskog spina definisano kao

+00
_ 1[ Cc**(0,%)

c* 0,0

l'l%

dz (ITI.6)

—00

dakle predstavlje vremensku sredniu vrednost prostorno—-vremenske
korelacione funkci je Cﬁa(?,z) prostorne komponente o = x, v, =
spina na mestu 7 = 0 sa samim sobom. Fomodu relacija 11.4 i 11.5
dobija se veza autokorelaciong vremena sa dinami&kim i stati®l g

strukturnim faktorom:

i g N—— -’."'-"‘1(/_:) .
z* :,-cjd"k-sa“(k,O) = f =TT ak 4 (1T

gde je Vk zapremina HDrilcournove zone. FKoristedi formu skaliranis
dinami&kog strukturnog faktora S“a(i,O) i oblika f{unkcije
energil jske lini je f;¢(0) = (ki ,0) (odel jak II.B), mo?%e e

pokazati [14]1 da autobtorelaciono vreme spina diveragira kao

78 o FEEN (1I1.5)
odn. koristedi relaciju II.2
z o Y, (ITL1. )
gde je
w = v(z+2-d-9) = (II1.10)

Na taj na&in, mere#i zavisnost autokorelacionog vremena T,
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od redukovane temperature ¢ u kriti#nom regionu mo¥e =&
neposredno cdrediti kriti&ni eksponent w. Ako se poznaio
neophodne vrednosti statiékih kriti&nih eksponenata v i n, mogudce
je tada adrediti i1 dinamiéki kritié&ni eksponent z. Kori&dleni=
medusobnih relaci ja stati&kih kritié¢nih eksponenata, koje
proizilaze iz relacija skaliranja, omogutava da se ekspocnent w
izrazi 1 preko drugih statidkih kriti&nih eksponenata 1
zavisnosti od toga koja kombinacija stati&kih kriti&nikb

eksponenata je za dotiéni sistem najbol je odredena.




IV. SLOJNI ANTIFEROMAGNETIK KF-'@F'-'4
KAO MODELNI SISTEM

IV.A. IZBOR MODELNDG JEDINJENJA

Eksperimentaino prouZavanje kriti¢nih fenomensz “=sto ima
cilj proveru kompatibilnosti kriti&nog ponafanja nekog r=ainag
sistema sa Eriti€nim  ponafanjem nekog teoriiskog modela.
Teori jski model nu?no mora biti matemati&ki idealizovani odraz
prirode, ti. tenomen  koji  predstavi ja su&tinu  modela bova
istrgnut iz skupa sekundarnih efekata koji ga prate u real:.:m
sistemima. U takvim sludajevima tra¥%e se tzv. modelrna jedinjen:a,
ti. realni sistemi kod koijih su ti sekundarni efekti %to m-—je
izraZeni. Idealina modelna jedinjenjia ne postoje, ali ako =
odstupanja od modelnog ponaZania mala i ako se mogu objasniti, =za
realni sistem s&= sa odredenom pouzdanodéu mo¥e prihvatisi da
adekvatno reprezentuie dati model. Slaganjie eksperimentalnih
podataka sa predvidanjima modela sa jedne strane potvrduie
teoriju, a sa druge omogudava da se proude i oni aspekti modota
koji nisu mogli biti predskazani, napr. usled ogran:&enasti

rafunske tehnike i sl.

Od interesa =a ovaj rad je reprezentant za dinamié&ku kI asu
univerzalnosti model A u dve dimenzije. Iz odel jka II.D. jasno ie
da ga treba traXiti medu uniaksijalnim antiferomagneticima, ti.
onim antiferomagneticima kod koiih ie anizotropiia spina veoma

izra¥ena u smislu favorizovanja orijentacije po jednoi osi.

Dvodimenzionalnost u realnom sistemu postife se u onim
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strukturama koje imaju slojeve spinova antiferomagnetno kuplovans
unutar sloja, a kod kojih je magnetna interakcija izmedu sioje. -
mala u odnosu na interakciju spinova uiutar jednog sloja. Unolil
su ovi uslovi obezbedeni, jo¥ postoii dilema izmedu m:dela o
modela C (tab. II.1), koji se razlikuju samo po tome 3to is ko
modela C energija konzervativna velifina, dok, kao 3ta je rnapreod
re€eno, kod modela A nema konzervativnih veliéina. Za magnetn:
izolatore bi se na prvi pogled o#ekivalo da imaiju ponasSani= pr zmes
modelu C, no tako je pokazano u ref. S5, u praktié&no svim ;e Ini
magnetnim izolatorima kuplovanije +fonona sa ostalim stepenine:
slobode dovodi do toga da sam sistem spinova nije termid)
izolovan sistem kakav bi bio neophodan za model C, ve¢ treba

ofekivati dinami&ko kritié&no ponaanie prema modelu A.

Antiferomagnetika koji su dobri predstavnici statiéke klase
univerzalnosti (d,r)=(2,1) 1ma nekoliko [151, od kojih vedéina ima
strukturu tipa H;Nin. Medu njima se istiée kao najbli®i ideal o
49 €ije Je statilko kritiéno ponaZanje detal jno izudeno.
Precizna studija dinami&kog kritié&nog ponasanja ovog sislen
izvedena je tehnikom neelasti®nog rasejanja neutrona uz vi o
rezoluciju [91 1 ona predstavlja do sada nairelevantniji 1. /o
eksperimentalnih &injenica o dinami&kom modelu A, pa ¢e kao takva
u ovoj tezi predstavljati najva®niiu referencu za uporedi van je
ovde dobijenih rezultata merenja. Postoji i studi ja dinami.;
spina pomocu  Mosesausrove spektroskopije u  ovom jedin ieq i
a7

dopiranom sa Moeseseausrovim jezgrom Fe [RbCo(:Fe57)F4], ali ns 1

kritifnom regionu i ber poku%aja evaluirania nekog od kritid&ioh

eksponenata (163J. Ova studija pokazuije da bi interpretaci jx

Mosseausrovih spektara u dinamié&kom kriti&nom regionu bila vri.

sloZ2ena.

Detal jna studiia statidkog kriti¢nog ponadania sloinog

antiferomagnetika KFeF4 Mosssauerovom tehnikom [11]1 pokazala ie
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da on mo2e biti svrstan u dobre predstavnike 2D-Isxineovog mode

i data Jje ind:kacija da je niegovo dinami&ko kritié&no ponafar ;=2
prema modelu A. Ovi razlozi, zatim gotovo idealna primerenost
ovog Jjedinjenia za proufavanje Mosssausxovom tehnikom, kaoc i ni.
drugih prakti&nih razloga doveli su do odluke da se dinamié&ko
kriti&no ponadanje KFEFq istra#i sto detal jnije, naravno

generalnu motivaciju navedenu u odel jku I1.E.

Slede¢: odeljci imaju svrhu da preko detaljia o strukturi
KFeF4, njegovih magnetnih osobina, stati¢kog kritié&nog ponasanja
pokaZu da ie KFEF4 dobar predstavinik stati&ke grupe
univerzalnosti (d,n)=(2,1), &to je potreban uslov da se on nade u
dinami&koj klasi univerzalnosti opisancj modelom A. O stvarnci
kompatibilnosti dinami&kog kritiénog ponaZania KFeF’4 sa modelom A

moZe se suditi tek na osnovu eksperimentalnih rezultata iznesenih

u ovol tezi.

IV.B. STRUKTURA KFeF 4

Detal ji strukture KFeF4 objavl jeni su u ref. 17. FFEFQ

kristalise u oktamolekul arnim celijama u ortorombi®noi
A-centrirancj refetki. FPraostorna grupa simetrije je Déz = Amma.
Struktura ie prikazana na sl. IV.1. Parametri refetke =u

a = 0.75%96 nm, b = 0.3884 nm i ¢ = 1.227 nm. Joni gvo¥da Fe(iIl)
okruZ2eni su oktaedrima jona +Fluora koji su malo nakrivl jeni u
odnosu na glavnu kristalografsku osu < i kaoji su tetragonalino
deformisani. Oktaedri FeF6 su kvazikvadratno poredani u ravni
(001) ¢&ineci slojeve koji su du¥ ose ¢ razdvojeni nemagnetnim
jonima kalijuma. Karakteristi¢no je da ie rastojanijie medu

slojevima dosta veliko (/2 = 0.6135 nm).
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Slika IV.1.

Eristalna struktura EFqu (Frema ref. 17).

Ovaj tip strukture uslovljava izrafenu anizotrop: it
mehani&kih svoistava kristala. Eristali su lako cepl jivi o ravo:
normalnoj na glavnu osu Fristala, pa je 1 najfe®éti obli -

monokristala plo&ast.

IV.C. MAGNETNE ODOSOBINE KFeF4

Magnetna struktura KFeF4 detal ino je istraZena metodom
neutronske difrakcije u ref. 17-20. Fokazano je da su magnetni
momenti u uwredenom stanju upravl jeni du® kristalografske c—ose.
Magnetna elementarna €elija je udvostruéena u odnosu na
kristalografsku u pravcu [0101. Zahval jujudéi superrazmenskoj
interakciji preko jona fluora magnetna uredenost unutar slojeva

je antiferomagnetna. Zbog velikog rastojanja izmedu sloieva treba
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ofekivati da je magnetna interakcija izmedu slojeva =znatno
slabija. No tako se zbog A-centriranosti joni gvo*da u susednim
slojevima nalace tadfno na mestu gde ie u prvom slojiu "rupa',

interakcija postoji tek izmedu svakog drugog sloja (¢ = 1.%277 nm)

i manja je od one unutar sloja ¢#ak za viZe redova velifine.

Zbog toga &to je jon gvoXda Fe ' u stanju dSﬁ)g, trebalo bi
ofekivati da anizotropiia magnetne interakciie bude slaba, te bi
na prvi pogled KFeF4 spadac u  grupu Z20-Hersessercivii
antiferocmagnelira. Zasto je nijegovo kriti#no ponasdanie sasvim

drugaéi je prodiskutovann je u slededem odel jku.

Za ovarav slabo anizotropan Herseneereov sistem od =iano
povezanih antiferomagnetnih slojeva laokalizovanih spinava moZe 5@

napisati hamil toni jan

’.'z ¥e (.Y‘?
= 2.2 _na3ryNR T O_ Iaz
H = 27 i)o‘-b. 2J >SI =F ?#EZ,HAbx .

gde su J 1 J° integrali razmenske interakcije unutar i 1:med
slojeva respektivna, a ﬁi unutradnie naizmenidéno anizotropno
polje koje usmerava spinove du? :-ose. Fojam o relativrom red.
veli€ine &lanova u ovom hamiltoniianu mo%2e se stedi uvidom o

tabelu IV.1.

IV.D. MAGNETNI FAZNI PRELAZ U KFeF,

Na osnovu strogog ra#una N. D. Mermin i H. Wasnesr su
pokazali [211 da dvodimenzionalni idealno izotropni Hersenseroov

sistem spinova ne mo¥e biti ureden na temperaturama vi&im ou
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nule. No sa druge strane H. E. Svamnievie 1 T. A. FarLanu je uspzlo
da ppkaéu [22 da se u posebnom sludaju kada prostorn: deo
spinske korelacione funkcije (jedn. I1.3.) unutar dve dimenzije
opada sporiie od r"2, javlja specijalna vrsta taznog prelaza u
kojem susceptibilnost divergira, ali se ne stvara dugodomnetna
uredenost. Odgovarajudéa temperatura +faznog prelaza, tzv.
Srancev-Kar: anova temperatura TSL’ visa je od nule 1 mo%e =& sa

malom gregkom izradunati iz poiednostavl jene formule

b |
&

o
-
=

(=z—-1)C25(S5+1)-11] % (za 5 > 1/2)
B

gde je =z Koordinacioni broi w ravni. Eksperimenti =a
kvazidvodimenzionalnim sistemima su pokazali da postoji’ &itav niz
takvih sistema sa dugodometnom wredenoiéu Cij; se kriti&na
temperatura vrio dobro poklapa sa odgovaraiucom Stam s
“KarLanovom temperaturom. (bja%njenie le?i u tome da svak. ma.a
devijacija od idealnog Srtancev-FarLanovog modela, kao, na prias=r,
prisustvo slabe anizotropiie, slabe interakciie izmedu slosjevs,
ili €ak samo uticai kona¢énih dimenzija uzorka, 1inicirasu
dugodometnu uredenost u realnim sistem;ma. M. E. Lines je pokazao
[23] da je u takvim slucajevima, ukoliko su odnosi 1J/J°) 1 HQ/HE
(gde je HE polje koije odgavara razmenskoi interakciji unuter
sloja) reda veliéine 107% i manji, odstupanje kritié#ne
temperature realnog sistema od Staniev-KarLanove Lemperature malo
i prema navife. Foredenje Srancev—KarLanove temperature sa

Cumrre-Werssovom temperaturom

za slu&aj koji je ovde od znafaja (z=4, 5=5/2) daje teori iski

odnos TSk/TCN & 0.42.

U ovoi oblasti znadaijni su 1 radovi K. Binbera i D. F.
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Lo ]

Lanbaua £24] koiji su metodaom Monte Carlo simualic =l

kvazi—-dvodimenzionalne modele kod kojih se anizotropi ta krelie oo

vrlo 'slabe HA/HE = 0.005 (anizotropni Hersensersov model) oo
potpune HA/HE =1 (Isrnsov  model) . FPokazalo se da je 1 svim
slufajevima za kritiéno ponafanje bitan odnos ener.ije
anizotropi je g,uBHA i energije razmenske interakcije izmedu

slojeva IJ'I. Bez obzira na malu vrednost energi je anizotrop: je u
odnosu na energilju razmenske ~aterakcije unutar slojevae, st 7 %ko
kritiéno ponasanie ie bilo wu skladu sa dvodimenz:ounslnim

B RV A

Isrnsovim modelom uvek kada je au%H

'f_\‘

IV.E. EKSPERIMENTALNDO STATICKDO KRITICNO PONASANJE
KF-'eF4

Eksperimentalni magnetni parametri KFeF4 rezim. -ani swu o
tabeli iV.1. Fodaci pokazuju da se t:ZLFeF4 vrlo cobrao ukiapa u

sliku magnetnog faznog prelaza opisanu u prethodnom odel (kuo.

Tabela IV.1.

Eksperimentalni maagnetni parametri KFeF4

T, () 136.0(2)

Jlky (K) ~13.3(8) [251
Hy/He 5.0(5) %10
1771 =~ 107 263
A7 . 1.03

T /T .44

NT"CW
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Statié¢ko kritiéno ponasanje KZFEF4 vrlo detal jno ie proadent

u radu H. Keweema 1 1. M. Savureca [11]. KFeF4, ao 1 mnogy.
kvazidvodimenzionalni anizotropni sistemi, ima relativinc Sirok
asimptotski statié¢ki kritié&ni region koiji poé&inje v=L  of
t = lxlo'l. Izvan ovog regiona odstupanja kritié&nih parametara od
asimptotskih vrednosti mogu se sa velikom verovatnodom cbiasnitsi
kao prestrojavanije sa trodimenzionalnog na dvodimenzioraln

ponasanje ("dimensionality crossover'). Naime, na temperaturama

izvan ¢ = 1xi10°1

(ispod TN) fluktuaci je parametra uredenosti su
dovol inc male da ne narusavaju trodimenzionalnu uredenost n. pri
tako slaboj interakciji kakva je ona izmedu spinskih slojeva kod
KFeF4. Sa pribliZ2avanijem kriti1é&noi temperaturi, fluktuaciie
dobi jaiju na zna&aju, korelaciijie medu slojevima, se gube 1 sam
fazni prelaz je definisan dvodimenzionalnom prirodom
antiferomagnetnih slojeva. To pokazuje 1 eksperimentaini

asimptotski kritiéni eksponent parametra uredenosti § = 0.131(3)

u regionu 3.4x10°% ¢ ¢ < 5.7x107¢ [111, koji je blizak vrednocii
B = 0.125 za dvodimenzionalni Isrneov model, a sasvim daleko o
vrednosti B % 0.30 za dvodimenzionalni HersensereOv nodel.

Vrednost eksponenta A izmerena uw ovom radu [111 znatno =e
razlikuje od vrednosti: dobiijenih u ranijim radovima [19,20]3, kod

kojih merenja nisu bila stvarno izvrdena u asimptotskom kritidnom

regionu.

Imaijudi u vidu teorijiske argumente odelijka IV.D 1
eksperimentalne podatke iznesene u odel jku IV.E, moZe se smati of:
da je KFeF4 predstavnik klase univerzalnosti (d,n)=(2,1) i da
time ispuniava uslove da niegovo dinami&ko ponasanje buds u
saglasnosti sa onim koje predvida dinamié&ki dvodimenzionaln:

model A, &to je predmet eksperimentalne provere opisans U

slededim odel icima.




V. EKSPERIMENTI

V.A. APARATURA

V.A.1. Mosssauerov spektrometar

Mossepausrovi spektri koiji é&gine eksperimentalnu osnovu ove
teze sniml jeni su  na Mosesseauerovom spektrometru u Institutu za
fiziku Univerziteta u Cirihu. Sema spektrometra prikazana - na

8le Vol

Princip rada Masesauvercovog spektrometra opisan je u vedini
monogratija posvedenih metodologi jii Mosssausrove spektroskopi je,
pa i u udibeniékoj literaturi. U ovom odel jku ¢e biti re&i mahom
samo o onim karakteristikama kori%éenih instrumenata koji su od
posebne vaZnosti za ove eksperimente ili predstavl jaju rnaku

nijiihovu specifi#nost.

Brzinski pretvara# (velocity transducer MA-250) ovog
spektrometra, jedinica =za upraviljanie (driving unit MR-250) i
generator funkcija (function generator FG2) su komerci je:ni
proizvodi +irme MWE Wissenschafliche Elektronik GmbH, Minchen.
Obzirom da se radi o eksperimentima kod kojih se tra¥*i sSrazmern’
velika preciznost u odredivanju &irine linija Mosseauvesovih
spektara, bilo je neophodno da se u toku eksperimenata stslin
nadgleda apsolutna brzina i linearnost brzinskog pretvaraéa. Tu
funkciju e ispunjavaoc brzinski kalibrator (Mdssbauer velocity

calibrator MVC-350), &#ija je blok shema prikazana na sl. V.Z2.
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S .
DTf=~{-2-IH MvT | Ll F=-[HANL LPS

fc

PA MDU { MFG MVC

I
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cha
HV ol

MA SCA MR MCA{mcs)

-
MCA (pha) TTY PDP J

Slika V.1.
Blok Sema kori#%denog Moeseauerovog spektrometra. A4
—apsorber,5 -—-izvor y-zraka, MVT —pretvaraé brzine. HDU
—Jedinica za wupravlianje pretvara&em, HFG —generator
funkcija, LI —-laserski interferometar, HNL —-HeNe iaser
sa izvorom napaianja LPS, HVC —kalibrator brzine. D7
~delektor, PA —predpoiativa&, HV—-izvor visokog naponea,
HA —pojadivad, SCA -—lJjednokanalni analizator, MR
—mikser, MCA(mcs) -—viZekanalni analizator u refiau
visekanalnog skalera, MCA(pha) —vi&ekanalni analizator
u reZimu amplitudne analize, 77Y —teleprinterski izlaz, {

PDP —-kompjuter. |




V. EKSPERIMENTI Strana

Le

Slika V.2.
Shematski prikaz laserskog interferometra kalibratora
brzine MVC-350. L —HeMNe laser, BS -delitelj snopa, #
—fiksirana prizma, MP -pokretna prizma, V7 —-brzinski

pretvaraf#, P —fotodioda.

Osnovni deo kalibratora brzine je ustvari lasersc
interferometar, &€ija je pokretna prizma HP pridlvr&fera =
slobodan kraj cevi brzinskog pretvaraéa V7, koja na drugom kraju
nosi radioaktivni izvor spektrometra. Svetlosni zrak (B ¢ 1z
malog He-Ne lasera L prolazi kroz fiksiranu prizmu FFP gde se cepa
na dva zraka 1 1 2, od koiih prvi pada na pokretnu prizmu i cclo
refleksi ie ponovo prolazi kroz deliteli snopa B85 gde biva
delimié&no skrenut ka fotodiocd:r P. Drugi zrak biva skrenut ka
fotodiod: direktno. Putna razlika ova dva parcijalna zraka zav.s:
od poloZfaja pokretne prizme. Nienim pomeranjem na fotodiodi se
javl jaju uzastopni interferencioni maksimumi i minimumi

intenziteta svetlosti (zrak 3) prema izrazu

I o cos2(%;dx) P

L2
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gde je Ax predeni put pokretne prizme. Kolebanije fotostruje se u
elektronskom delu kalibratora pretvara u logi&ke impulse. Broij
impulsa v jedinici vremena je tako direktno proporcionalan brzini

radioaktivnog izvora

AN _ 248x _

t t A

tJ

'I

N

Kalibrator takode generira i1 impulse sata, €iiji je ukupan bro-

sSrazmeran  vremenu marenja. Impulsi iz kalibratora dovods s=
paralelno sa impulsima iz jednokanalnog analizatora spektrometra
na mikser koji  omoguéava istovremeno upisivanje impulsa 1z
Jjednokanal nog analizatocra i iz kalibratora u dve sused =
memorijshke oblasti vi&ekanalnog analizatora, Vidgekana’
analizator, kao i u uobidajienom MosesausrOvom eksperimentu rad’
re2imu visekanalnog skalera. Impulsi sata iz kalibratora br:ioe
odlaZu <e u prvi i drugi kanal memori iske ohlasti rezervizane :-
kalibrator, do¥ ostali kanali sakupljaju impulse (log: ki
obradene) iz interferometra u toku vremena u kome ije poijedi
kanal vi&ekanalnog analizatora otvoren. Na taji naéin se s akes
nelinearnrost u brzini kretanja brzinskog pretvaraéa, kao
eventualne razlike u vremenu otvaranja kanala direktno ocdraZava i

i u kalibracionom spektru. Takode, poznavajuéi talasnu du?inu |

zrafenja He—Ne lasera A = 0.632815 um i vreme merenja, moZe se .
velikom taé&no%éu odrediti apsclutna brzina koia odgovai-a svakom

kanalu vi&ekanalnog analizatora.

Upotrebl jeni izvor Moseseauerovog y-zra&enja bio je Cuﬂ’ w
matrici Rh nominalne jadine 25 mCi, proizvod Ffirme Tne
Radiochemical Centre Amersham. Fo&to je apsorber bio maiih
dimenzija, bilo bi po2elino radi skradenia trajanja eksperimenita

koristiti ja&i izvor, no sa jafinom izvora raste i Zirina f

=7
emitovane Mosssauemove liniie zbog povedane koncentraciije Co” 1
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osSnovnoj regetki. Takade, efekt starenja sbog povecs e
samoapsorpci je usled stvaranja jezgara F957 u samom izvoru dola s

br¥e do izraZaja kod jadih izvora. Frema podacima proizvodalc

ovi efekti se javljaju u merljivom iznosu upravo kod izvora jaiih
od oko Z5 mCi, te je ova jadina prihvadena kao gornja granicsa z.
ove eksperimente. Sirina lini je emitovane iz upotrebl jenog iz .ora
iznosila je [ = 0.1004(13) mm/s, %to je vrlo malo proSireni: o
odnosu na prirodnu Sirinu lini je Mosseeauerovog prelaza u iezgr.
Fe’/ r = 0.09703(15) mm/s.

U realnom Moésseausrovom eksperimentu haotidne wvibro o
postol ia aparature prenose se na kretanje izvora i doprinc =@
nepoiel jnom povedanju eksperimentalne &Sirine linije. Obzirom da
je naglasak ovde upravo na preciznom odredivanju, Sirine linije,
posebna pa2nja bila je posvedenja uklanjanju vibraciia 12
mehani #lkog dela spektrometra, koje uglavnom potidu od reda

mehani dkih vakuum pumpi.

Kao detektor r—zraéenja kori&déen ie standardni
proporcionalni broja& sa Xe—CD2 punjenjem. Po&to Jje brzine
brojania zbog malog apsorbera bila relativno mala, & snop dobr .
kolimisan, razlaganje proporcionalnog brojaé&a je bile veoma uobro
u odnosu na standardne Mosseauserove eksperimente. Efekt starenjs
brojata takode nije bioc toliko problematiéan, tako da su svi
Mosseruesovi spektri, kojih je bilo preko 400, bili sakupli=zni s=

istim brojadem.

V.A.2. Kriostat

U toku merenja temperatura uzorka—-apsorbera regulisana je 1t

odr2avana u kriostatu ¢ija je principiielna konstrukriona Sems
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prikazana na sl. V.3.

SEN— . 1 7VC

U
I=~LN
e |

Lo
L (DT

I
J)
S

MVT

dhn

MW

N N

H SH

Slika V.3,
Konstukciona &ema kori3déenog kriostata. 5 —-izvor, MVT
—brzinski pretvara& spektrometra, D7 -detektor, Ve
—vakuumske komore, LN —kriogene teé&nosti, TS

—temperaturni senzor, H -grejal, SH -drZaé& uzorka, U

—prozor od mylar folije.

4

et
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To je relativno veliki kriostat od nerdajudeg Zelika predviden

horizontalnu' geometri ju Mosessauerovog eksperimenta i1 hladenje 117
izvora ili apsorbera. Sastoji se od dve kupke ([N odvo ere
evakuis=nim komorama VC sa ukupnom zapreminom kriogene te&nos o
od oku 10 1. Spolia&nja kupka slu¥i kao radijacioni stit i za nju
se toristi te#ni azot, dok se za unutrasniu kupku upotrebl java
te#ni azot ili teéni helijum uw =zavisnosti od 2eljene radoe
temperzture. Uzorak se hladi pomocu bakarne &Sipke koja je u
direktnom kontaktu sa unutradniom kupkom (“"cold Ffinger").
Vakuumsti prozori #MW Lkriostata su od jake mylar folije, dok Jje
radi iacioni &tit u predelu prozora izveden pomocu tanks
alumini jimske foliie visoke &istode kojla je u dobrom termi&kom

kontatt sa dr¥*a&em uzorbka 5H na kraju bakarne Sipke.

Za obi&na merernja, temperatura uzorka u ovakvom kriostat:
moZe se odrZavati stabilnom sa jednim punjenjem kriogenih
te#nosti u toku nekoliko dana, no za merenja kritié&nog ponafani.
neophodno ie odrZavati nivo kriogenih teé&nosti u dosta uskie
granicama, Jjer zbog termitkog istezanja dolazi do neznatnit
promena pritiska u vakuumskim komorama, Sto se ipak odraZava

stabilnost temperature. Praktié&no ciklus punjenja iznos: obo

jedan dan.

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

u odnosu na aparaturu kod standardnih merenia o
Mossenusrrovoi spektroskopiji, kod merenja kritié&nih Ffenomes

najved¢i =zahtevi se postavljaju pred wedaji za r=gulaciju i
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stabilizaciju temperature. Uredai kori#éen u ovim eksperiment -
PO principu rada ne razlikuje se od standardnih precizni jih
uredaia, izuzev 5to su za njegovu gradnju upotrebl jens
elektronske komponente vrlo visokog kvaliteta sa za naimanje red
velifine u?im tolerancijama ud standardnih. Frincipiielna Sem-

uredaia prikazana je na sl. V.4.
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S5lika V.4.
Frincipijelna Sema uredaja za regulaci ju i
stabilizaci ju temperature. CCS5 —izvor konstantne
struje, CVS -—-izvor konstantnog napona, PVD —precizni
razdelnik napona, PVH —precizni voltmetar, A4A4
—pojadiva&i, LC -kolo za ogranicavanic=, FA —poia*ivadé

sa fiksnim poja&anjem, PA —pojadivaé snage za grejadc M,

€5 -kriostat, 75 —temperaturni senzor.
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Flao temperaturni senzor sluZi speci jalna kalibrisans Si
dioda firme Lake Shore Cryotronics koia je termokaondubiivnim
lepkom u?vr&éena u telo dr#aéa vzorka u kriostatu. Temperaiurna2

karakler istika diocde prikazana je na si. V.05.

2'2 T 5 T T 1] T T T T T T L | i
2.0} :
lﬂ: L =10 pA y
s dV7dT ~ ~50mV/ K ]
!5[ -
> -
Eglﬁt i
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o,4t [ ]
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TEMPERATURA[R]
Slika V.5.

Temperaturna karakteristika 51 diode.

Dioda je galvanski izolovana od kriostata, a prikljufci s
izvedeni minijaturnim koaksijalnim kablovima, &ime se sprediva

induscit ja2  lutajudéih struja. kKoristi se metod merenia sa &stir

tadie: kroz dva provodnika dovodi se na prikljuéke dicde
konstantna struja, a preko druga dva meri se pad napona
kompenz 2ci1onom metodom. Na taj nadin minimizira se atical

promeni jivog pada napona na provodnicima na kojima viada vel:iki
temperaturni gradijent. Zahval jujud¢i velikom . stab:iinom
temperaturnom koeficijentu otpora poluprovodniéke diode mog se
uz pomod preciznog voltmetra pouzdano meriti promene teaperatur

sa tadfnoddu od 0.1 mK u oblasti temperature od 40 do 500 1.
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Apsolutna vrednost temperature, koja je u ovim mereniima oo
manjeg interesa, je data sa mnogo manjom ta&nosdu (0.2 - .5 ¥,
prvenstveno zbog malih promena karakteristika diode v odnosu na
kalibraci ju proizvodaéa prilikom uévr&divanja u dr¥aé¢ i leml jon

nozica.

Izvor konstantne struje ("contant current source")
dobi janje pada napona na diodi je kriti&ni deo ur=sdaja. Fadi
smanjenja proizvodnje toplote u temperaturnom senzoru struija .
vrednost od samo 10 pA. Za izvedbu ovog izvora kori&éeni w o
kaskadi integrisani sklopovi firme Burr & Brown &ijs e
stabilnost znatno bolja od 1 ppm. Slié&ni sklopovi su kori&ceni
kao izvor kompenzacionog napona. Izvori napajanja ovih sk!opova
su slifne izvedbe, ali nesto vede tolerancije. Na tai nadi..
ocbezbedena je dobra izolovanost od varijacija mreifnog napc .
uticaja maiih promena radne temperature itd. Radi dodetnc
eliminisanja uticaja varijaci je sobne temperature, ceo uredjai :za
regulaci ju i stabilizaciju temperature smedten je u toplotos
izolovano kuéiste u ¢ijoj unutra®njosti se temperatura odr#ava sa

ta¥no%déu od oko #0.1°C.

Frecizni voltmetar koji se koristi u ovoij Semi (Fluke E Z4)
ima izlaz sa specijalnom izvedbom. Naime, izmedu ulaza i izlaza
instrumenta mora u potpunosti biti izbegnuta galvanska vara, jer
je inade zbog povratne sprege nemoguée postidi poorazbnu
stabilnost temperature. Odvajanie je postignuto pomodéu konvertor s
napona u frekvenciju, pojia¢avanjem naizmeni&nog napona dobi ienog
preko transformatora sa odvojenim namotajima, te ispravlijanjem

filtriranjem izlaznog signala.

Automatska kontrola temperature funkcionide na sleded:
na&in: iz izvora konstantnog napona preko'preciznog razdelnika

dobi ja se naponska referentna ta&ka odabrana za predvi =
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temperaturu, a koja odgovara padu napona na senzorskoj diodi zs
tu temperaturu. Predpostavimo 1i da je temperatura dicde u
momentu postavl janja napona ni%a od predvidene temperatur=, t=da
voltmetar pokazuje izvestan negativni napon koji predstav! is
razliku 1zmedu referentnog napona i trenutnog napona na dioci
(napon greégke). Izlaz voltmetra, proporcionalan toj razlici vodi
se u regulator strulje grejada sme&tenog u telu dr¥aéa v orka

truja

U

kriostatu. Na taj nacin grejafu se isporuluje
proporcionalna naponu greske. Usled grejanja dr2afa uzoris
temperatura diode se podife, sto dovodi do smanjivanja napon:
greske t 3% u idealnom slu&aju, do uspostavlijania s«oro
stacionarnog stanja sa malim naponom grefke i skoro konstartnoo
strujom grejanja, koja je upravo dovol jna da odrZava temperatur
malo ni1¥u od referentne. Medutim, u realnom sluéaju, akn Z=21ino
da ta razlita temperatura bude mala, ravnote?a ovakvog sistemra
labilna, ier se pri pojavi neke perturbacije, usled termi&ks
povratne sprege Javl jaju oscilacije temperature op.snin
amplituda, sa svojstvenom periodom koja zavisi od elekt-iénih
termi&kih osobina slo¥enog sistema automatska regulacija — senzor
- kriostat. Razlika stvarne 1 referentne temperature se mcise
vigestruko smanjiti {i opseg dozvolienih perturbacija jak
povecati) wukoliko se uvede kolo za integraciju struje ocrefie.

Kondenzator u  tom kolu ‘"pamti" struju gredke i struja grejaca

Ol

nastavl ia da se povedava i1 preko prethodno postignute staci narm
vrednosti sve dok napon greske praktiéno ne postane zanemar! jivo
mali. Drugim redima, prigufenije ovog sistema odabrano je ta«o -
vremenska konstanta sistema ne bude preduga, a da ipak ne dolazi
do samcoscilovanja. No termidke i elektriéne osobine sistema se
menjaju sa vedim promenama temperature, pa vremenska konstarn

kola =za integraciju mora biti promenljiva i mora se uvek ranovo

manuelno optimizirati.

Uredai radi u dva re¥ima: automatska kontrola postavi iesns
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temperature i prelaz na novu temperaturu. Ovaiji drugi izvoiii -
ruéno 1 zbog prirode merenja kriti#nih fenomena pradstavi j=

sloZen postupak opisan u odel jku V.C.

Izlazni signal voltmetra vodi se i na pisa&, &to cmogucava
procenu ukupnog odstupanja stvarne temperature od postavl jense u
toku celog snimania. NajvaZni ja performansa ovog sisteme 2a
automatsiku kontrolu temperature jeste stabilnost temperature u
duZim vremenskim periodima dovol jnim za sakupl janje Moessausr0vDg
spektra na jednoj temperaturi (tipi¢no 24 - 48 h). Kod ovoy
sistema, u temperaturnom intervalu od 130 - 150 K devi jaciia od
zadans temperature iznosi samo oko *3 mK u toku takvog vremenskog

perioda.

V.B. UZORAK

V.B.1. Sinteza

Monokristali KFeF4 sintetizovani su u Clarendon Labeorator, u
Oksfordu pod rukovodstvom B. M. Warmkivn. Metod sinteze 3
izrasdivanja kristala detalijno je opisan u ref. 27. U oasnovnim
crtama postupak je sledeéi: U platinski sud tankih zidova koj:
mo2e zatvoriti savijanjem stavl ja se pradkasta smeda Fer, ¥C1,
KHFQ i NHAHFz, prethodno proéi&déenih pretopljavanjem u atmosier:
HF. Smesa se brzo zagreje do 879°C a zatim sporoc hladi (2°C/h) do
oko 300°C. Ispod te temperature rezultat ne zavisi od brzine
hladenja. Kristali se dobijaju u obliku pljosnatih prizmi -a
dimenzijama najvedih primeraka od oko 4 x 4 x 2 mm3. Prozraéni
su, sa slabom Z2utosmedom nijansom. Jedinjenje je stabilno na
sobnoi temperaturi u suvom vazduhu, nije higroskopno, ali u

dodiru sa vodom sporo reaguje gradedéi Fe(DH)S. Karakteristid&na ji=
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cepliivost kristala po ravni normalnoj na glavnu kristaloagrafsku

OSu .

V.B.2. Priprema apsorbera

Cobijeni kristali &uvani su u eksikatorue u atmosferi argor o
Pre obrade potopljeni su u parafinsko ulje, koje ie takoeor
izvesno vreme provelo u eksikatoru. Sva obrada vrSena i= oo
slojem parafinskog wlja ili u bezvodnom acetonu. Kristz & su
rascepl jeni na tanke listide i pod mikroskopom su cdabrari
primerci najravnomernije debljine, bez napuklina 1 okluzije.
Pomo“u najfinijeg dijiamantskog brusnog papira rué&no je nadi:en
uzorak sa ravnim paraleln:m povr&inama debl jine od oko 50 pm.
Manie debljine se nisu mogle postiéi zbog neotpornosti kirist=ala
na smicanje, iako bi manija debljina bila po2el ina zbog sman e &
problema korekcije na saturacioni efekt koia je opisana u udel jr
VI.A.1. Oblik gotovog apsorbera bio je pribliZno kvadra®tno

2
povrZine 2.5 x 2.5 mm”.

V.B.3. MontaZa apsorbera

Kod merenja kritié&nih fenomena pomodu MosseEaussDve
spektroskopi je posebna pa¥nja mora se posvetiti monticaniu
apsorbera. On ne sme biti kruto u&vrséen jer sa promenon
temperature mo%e doé¢i do pojave mehaniékih naprezania koja
pomeraiu kriti#nu temperaturu, odnosno progiruju distribtuciju
kritié&nih temperatura po oblastima kristala sa razlicitim
naprezaniem. Ovaj zahtev je kontraverzan sa zahtevom da kraistal u

kriostatu bude u dobrom termié&kom kontaktu sa ckoliinom. Refer je
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montaZe u ovom slué&aju prikazuje sl. V.é6.

Eristal Jje prislonjien uz predniji zid male komore na&injene
od bakarnog prstena debljine 0.5 mm zatvorenog sa obe strane
zidovima od akrilnog stakla (debljine 0.2 mm na otvaru). Nekoliko
(isusenihi) vlakana pamuka odr#ava kristal u polo*aju takvom da _e
glavrna osa kristala paralelna sa snopom y—zraka, &to je jedna oo
vainih predpostavki u obradi sniml jenih Masessausrovih spektara.
Komora je ispuniena helijumom koji pobol jSava provodenje toplot=
(a ne smrzava se ni na najni¥im radnim temperaturama), hermeti#®l;
zatvorena epoksidnim lepkom 1 smedtena u masivni bakarni o =%
uzorka zajedno sa olovnim kolimatorom za y-zrake sa otvorom neéto
manjim od kristala (d = 2 mm). Dr¥a& uzorka snabdeven is s-
nekolito slojeva aluminizirane mylar folije da .bi se &to e
moguce vise smanjio temperaturni gradijent na kristalu. Svi
delovi drfafa wzorka su na dodirnim povr&inama premaza.
termokonduktivnom vakuumskom ma&éu radi osiguranja termiékog
kontakta sa hladnom &ipkom kriostata. Merenie postoieceqg
temperaturnog gradiijenta na kristalu bilo bi veoma tesko, ali u
poredeniu  sa montaZXom uzoraka opisanom u sli#nim preciznim
mereniima kritiZnih parametara (napr. ref. 12, 28), temperaturni
gradi jent na ovako malom uzorku je sigurno bel i od

zadovol javajudeqg.

Ovakva monta2a apsorbera ima i tu povol inu osobinu da =
prostorni  ugao pod kojim kroz apsdrber prolaze y—-zraci relativno
mali i kada je izvor sasvim blizu prozora kriocstata. To ie od
znafaja kod preciznog odredivania &irine linije, kako je Opisan’
u sledecem odeliku. Nepovolina osobina ovako male efektiwvi .-
povr&ine apsorbera je veliko smanjenje brzine brojania u odn-su
na standardne eksperimente u MoesssausroVvOoj spektroskopiji. ‘ako
je napomenuto kod opisa upotrebl ienog radioaktivnog izvora, ‘a:

nedostatak ne mo2e se ispraviti niti upotrebom jakog izvora zbog
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povedcdania &irine emitovane linije sa povedaniem jscine izvora.

ved iedino produZavanjem vremena sakupl janja podataka.

AlMy '

KFeF,

Slika V.6.

DrZaé¢ uzorka za kriti¢#na merenja na KFEF4.
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V.C. SAKUPLJANJE I PRELIMINARNA OBRADA PODATAKA
V.C.1. Postupak snimanja Moserausrovih spektara
Fri optimiziranju viremena sakupl janja podataka u

Mossnaurrovo j spektroskopi ji, kao i kod drugih metoda kois=

koriste tehnikom sakupl janja nuklearnih dogadaja, odludujud:s -

standardina devi jaci ja koja se tra?*i od parametara kcji: =@
evaluiraiju obradom dobijenih spektara. Naj&e&dée standardna

devi iaci ja opada sa kvadratnim korenom iz vremena sakupl janja
podataka, N} naijednostavni jem sluéaiju MosssausrOV spektar
sniml jen w  transmisionoj geometriiji odreden je sa nekcliko
parametara kao %to su: nivo osnovnog zradéenja bez rezonantne
apsorpci ie I (o) (definisan transparenciiom apsorbera u ablasia
brzina v 2 *xn daleko od polo?aja linija rezonantne apsorpciie) ,
brzina maksimalne rezonantne apsorpci je P, (pozicija linije;,
maksimalna vrednost apsorpci ie a (amplituda linije) i i, ina
linija P» na polovini visine. Ako se predpostavi da je snop
T—zZraka notpuno kolinearan sa pravcem po kome =& reca
rad:oabvtivna izvor, da brzinska raspodela y—zraka emitovanih i.
izvora ima strogo LorenTzOv oblik, da je apsorpciia u ap -<rberu
virlo mala 1 da i rezonantna apsorpci ja u apsorberu ima cblii
Lorentzove raspodele, tada apsorbancija u merenom spektru takods
ima oblik Lore~nTzove raspodele &i1ja je Sirina FE jednaka zb.ru

Sirine linije izvora Fs 1 &irine linije rezonantne apsorpci je u

apsorberu Pa:

h a‘,
I(v) = IF(o0) — . (V. 1)

Fs

=4 [Q(pl—v)}
— + 1

re
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Uslov kolinearnosti y—zraka sa pravcem kretanja izvora v ovio
eksperimentima je zbog malog di jametra apsorbera dolbro
zadovol ien, kao 1 predpostavka o Lorentzovom oblika emis:one

linijie. Frofil linije apsorpciije detalino je prodiskutovan o

odel jku VI.A.

Vrednosti nabrojanih parametara Massseusrovih speltara
dobi iaju se uz pomod kompiuterskih programa za numeridéku obiadua
koii omogudavaiu podegavanie ("fit") teoriiske funkciie tipa
jedn. V.1 na setove merenih podataka pomodéu nelinearne mstode
naimanjih kvadrata.

W2

Sirina linije u spektru je parametar kol se obifoo
fitovanjem dobiija sa relativno najvedom neodredenosdu. Foreou
toga, Sirina linije Jje jako korelirana sa nivoom oOsSnovaog
zrafenia, pa Jje podlofna sistematskim gredkama. FoZto je 11
ovih eksperimenata bio odredivanie profirenia linije u odnasu n:
osnovnu eksperimentalnu Sirinu linije, velika paZnjia is pusvedons
preciznom odredivaniu &girine 1linije, naroéito u oblast: gde st
prodirenja mala. U tu svrhu izvedena j2 serija merenja koiom su
utvrdeni optimalni uslovi sakupl janja podataka, kako iz ukratbo

opisano u nastavku.

Broj intervala u kojima se skokovito menja signal za brzinu
iz generatora funkcija, odn. broi kanala vigekanalnog analizatora
po spektru utvrden je na 512. Smanjivanje ovog broja na 256 pri
istom ukupnom odbroju smanjivalo je preciznost Sirine liniis u
Mossepaurovom spektru, dok je povedanie na 1024 kanala doprin_sile
povedcdaniju ove preciznosti tek neznatno, ali je osetno povedavalo

probleme transtera, obrade 1 &uvania podataka.

Generator funkci jia FG2 podr2ava rad MisssauerOVoyg

spektrometra u testerastom, trougaonaom i sinusoidalnom @aodu.
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Prednosti re%ima rada pri kome se odbroj sakuplija kako o
pribliZavanju, tako i pri udaljavanju izvora od apsaruar i
(trougaoni i sinusni mod) nad refimom rada pri kome se odiru

sakupl ja samo tokom pribliZavanija 117 udal javanija (testezrasi-
mod) su neosporne 1 sastoje se u sledeédem. Odbroii iz
jednokanalnog analizatora tokom progresivne 1 tokom regresi =
faze kretanja bele¥e se u posebne memorijske oblasti vié&ekanalnog
analizatora. Naknadno sabiranje sadrZaja kanala koji cdgovaraiu
istim brzinama u spektru progresivnog 1 regresivinog kretania
omogucava gotovo potpuno uklanjanje efekata prostornog uglia, do
kojih inade dolazi usled konaénih dimenzija izvora i detektora,
koie se ne moéu zanemariti u odnosu na rastojanje izmedu niih
[29]1. Pri tome je ipak neophodno da prostorni ugao bude mali. #to
je u geometriji ovog eksperimenta (apsorber malog di jametra)

dobro ostvareno.

OfZekivalo bi se da re#im rada brzinskag pretvarada sa
sinusoidalnim kretanjem, na kome se &esto insistira kod preciznib
merenia u MosssausrOVOj spektroskopi ji, doprinese smanijivaniu
neodredenosti &irine linije, zbog toga &to je uklonjen prelazni
reiim kretanja brzinskog pretvaraéa p:"t promeni znaka ubrzan =z
koii se javlija u refimu rada sa konstantnim ubrzaniem. Zato o
izvedena serija merenja u sinusoidalnom rezimu na raziicitis
temperaturama apsorbera. Neznatno pobol jSanie preciznosi :
reproducibilnosti u odnosu na spektre dobijene u refinu sa
konstantnim ubrzaniem pri istom vremenu snimanja i podudarnost
dobijenih &irina 1linija pokazali su da uvodenje sinusoidal noo
refima rada nije opravdano, posebno zbog toga &to je i1 obrad=s
ovih spektara znatno slo%enija od onih sniml jenih o re?iau

konstantnog ubrzanja.

Iz ovih razloga prihvaéen je re%im rada sa kanstantnin

ubrzaniem u trougaonom modu u kome su sniml jeni svi spektri koii

e S S s [ Tl ol it el el Rty gy | N My ISR, " B
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su  korisdeni za dalju obradu. Praobna serija merenia pri ivon
uslovima pokazala je da je u kompromisu izmedu ukupnog fr- a3

eksperimenata 1 postignute preciznosti evaluiranih paramestar.
najoptimalni ji odbroj od oko (0.3 — 0.5)x106 po kanalu, za &... :
pri uvupotrebi novog radiocaktivnog izvora bilo potrebno oko ~

produfavalo se sa opadanjem jafine izvora.

{bog saturacionih efekata transmisije r—2raka u apsorbe-u
kona&ne debl iine neophodan je postupak za korekciju Zirine 1:
U  lMosessaussovom spektru koji  je detal inije opisan u ad=1 iku
VI.A.2. Ovaj postupak zahteva da odnos ukupne povrsine Jinijia u
Mosssauerovom spektru i povr&ine pod fonom bude konstantan, odn.
da se menja samoc usled promene jaéine efekta, tij. faktora
bezuzmaé&ne apsorpcije. Slu&ajevi koji mogu dovesti do naruZava:sn .
ovoy uslova (ne uradunavajuéi stvarne promene u kristaiu)

prilikom dugotrainih eksperimenata su sleded¢i:

1) pomeranje prozora jednokanalnog analizatora sa pPOz1c1 jE

linije od 14.4 keV u amplitudnom spektru y—zraka,

£1) promena karakteristika 1izvora usled povedavar .«

rezonantne samoapsorpcije zbog nagomilavanja Fe57,
1i1) promene karakteristika broja&a u toku vremena,

iv) promene geometrije usled promena dimenzija kriostata eco

promenom temperature,
v) "znojenje" prozora kriostata itd.
U konkretnim eksperimentalnim uslovima posebna konitrolra

seriia merenja pokazala je da je od svih najznadainiji izvor

ovakve sistematske greske onaj pod i), pa su tokom eksperimenata,
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u temperaturnoj oblasti gde su proZirenja linije maia, stal;

vr&ene kontrole odnosa signal/#um za liniju od 14.4 reV u
amplitudnom spektru, koristeé¢i pomoéni viZekanalni analizator. U
eksperimentima 'u temperaturnoj oblasti gde su progirenja liniie
veca, =zbog opadanijia amplituda linija opada 1 uticaj saturacio oo
etekia, tako da Jje amplitudni spektar u toj oblasti uzorlovan
povremeno. Spektri kod kojih je odnos signal /%um bio promejen
vige od male tolerancije bili su rigorozno odbacivani. Od ostalih
navedenih faktora u toku "pravih” eksperimenata do izraX*aias je
do%aoc jo& outicaj starenia izvora i) na Eirinu linije, post~ j&
traianie najduZeg eksperimenta bilo oko 7 meseci. Malao
sistematsko prosSirenie linije od oko 2 standarne devi jaci je moqic
se odrediti pomodu ekperimenata ponovl ienih pod istim uslovima sa
ostarelim 1zvorom 1 uzeto je ubzir prilikom cbrade konadmir

rezultata.

Fosebne mere predostroZnosti bile su preduzete radi
eliminaci je uticaja nivoa osnovnog zradenja na odredivanie Eiri=
liniie. Naime, usled toga &to je Mosssausrov spektar uzo
ograniZenog intervala brzina, ukoliko se tim intervalom &
obuhvati 1 region u kome je (negativni) doprinos lir. ja spe!ira
zaista mali, programi za fitovanje parametara imaju tendenc: iu da
iskaZu manju &irinu liniie od stvarne i manji nivo osnovnog
zratenja. S druge strane, ako se interval odabere &ircolkc
standardna devijacija %irine 1liniije postaje veda, jer povriina
pod linijom zahvata manji deo ukupnog spektra. Ako se spekiar
sasteiji od linija pribli2®no iste %irine, relativno je jednostavno
naci optimalni interval brzina, ali ako je profSirenije 1ini .
razlié&ito, kao &%to je to slu&aj kod ovih eksperimenata,
kompromisni izlaz se moZ%e nadi u slededem: snimaju se dva spektra
jedan za drugim pod svim uslovima istim, csim toga &to je j=rnoo
interval brzina optimalan za &Ziroku liniju, a jednom za usku.

Nivo osnovnog =zradenja i 4Sirina &Ziroke linije odreduju se iz
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spektra sa Sirokim intervalom brzina, a zatim se sa te dve fiksn=
vrednosti wulazi u fitovanije spektra sa uZim intervalom brzina.
Ovatav postupak daje 2 - 3 puta manju standardnu devi jaci iu
Sirine wuske linije nego samo iz prvog spektra. Pored ovoga,
konzistentnaost podataka mo%e se proveriti 1 na osnovu apsolutno
odbroja u nivou osnovnog zradenja i trajanja snimanja. Ovakve
provere konzistentnosti vr&ene su u onim intervalima temperature
gde se Lo pokazalo korisno, pri &emu su 1z dal je abrade iruzeti

svi spektri kod kojih je uo&eno neslaganje.

V.C.2. Postupak promene temperature tokom eksperimenasta

U izvodenju preciznih eksperimenata u vezi sa kritidnaim
feromenima uobiéajeni metodi pode&avanja 2eljene temperatur. ne

zadovol javaju iz sleded¢ih razlogas:

£) wuzorak-monokristal prilikom naglih 1 velikih prosesna

temperature moZ2e malo da promeni svoju kritié&énu temperaturu,

11) temperaturni senzor (poluprovodni¢ka dioda) iLakode men a

svoiu karakteristiku,

=to mo¥e da dovede do male sistematske greske u merenju
temperature. Kod uobié&ajenih temperaturnih merenja sa precizno%éu
od oko *0.1 K obe ove promene (do oko 20 mK) su praktiéno
zanemarl jive, dok kod merenja kritié&nih fenomena, gde se oéekuje
pribliZ2avanje kritiZnoj temperaturi sa vrednoZféu redukovanes
temperature od oko ¢ = 10—4, ove proaomene mogu uneti veliku
sistematsku gre#ku i predstavlijaju Jjedan od glavnih wuzroka

uzajamnog neslagania rezultata mnogih ranijih eksperimenata o

kritid€nom ponafanju materije [12]. Radi minimiziranja uticaja
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navedenih faktora u ovim eksperimentima preduzete su mere opisan

u nastavku.

Eksperimenti su izvedeni u kontinuumua, tj. bez prek:ida
vakuuma kriostata i1 stabilizacije temperature u toku 7 meseci
merenijsz. Na taj nadin izbegnuto je zagrevanije jednom ohladenog
sistema do sobne temperature (razlika oko 140 K). Fromene
temper ature bile su isplanirane tako da se u prvom delu merenja
kristal hladio od sobne temperature do kritié&ne, a zatim su sva
merenja ponovljena u obrnutom smeru promene temperature. Uvaxo
dobiiena dva seta podataka predstavl jaju dobru osnovu za proveru
pouzdanosti dobijenih rezultata. Same promene temperature izmedu
mereni:fy tadaka trajale su po nekoliko sati, vodene tako da se do

>
4

f

sledede Zeljene temperature dode pribliZno asimptotski,
znafajnog prebaéaja odn. podbaé&aja, naroé&ito u kritié€nom regi orag

a da sama promena pri tome ne traie predugo.

Foseban problem ovde predstavl ja nepoznavanje tadne
vrednosti kriti&ne temperature pre merenia. To potite sa iedne
strane otuda &to za sve primerke kristala kritiéna temperatu a
nije ista (0.1 K), a sa druge strane octuda &Sto apsoiu’na
temperaturna kalibracija senzora u granicama 3 mK, koliko je
preciznost  temperature u relativrnoi skali, nije ni moguca. -0
&to ie pokazano u odel jku VI.E, kritié&na temperatura u relalb. vno.
skali je tek rezultat obrade svih prethodno sniml jenih spektar a,

tako da se u toku merenja dobija sa sve vedam preciznosdcu.

Jedna nezavisna serija merenja na manjem broju temperaturs
sa istim wuwzorkom, koja je izvedena nakon obustavl janja vakuuma
kriostata 1 zagrevanja uzorka do sobne temperature, dala je
kritié&nu temperaturu vidu u apsolutnoj skali za cko 15 mkK, &to =a

tehni ke strane potvrduje visoku reproducibilnost rezultata, aili

*

R

ujedno pokazuje 1 da Jje eksperimente kod kojih se tra
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preciznost u kritié#nom regionu neophodno izvoditi bez prekida

kontroli temperature.

V.C.3. Preliminarna obrada podataka

Spektri sakupl jeni u pojedinim memorijskim oblascima
& vi &2kanalnih analizatora prebacivani su preko teleprinterskih
izlaza u datoteku ¢&vrstog diska komjutera PDP 11/60, gde s2
stajali na raspolaganiu za obradu. Prvi korak u obradi spektara
bio Jje kontrola apsolutnog odbroja za poznato vreme merenja,
zatim, u veéini slu&aieva, obrada i kontrola pratedceg amplitudnog
spektra, kako Jje opisano u prethodnom odel jku. Parovi spektarae
dobiieni iz kalibratora brzine su prvo obradivani odvojenc (2

Grogresivno i regresivno kretanje izvora) i pri tome su
kontrolisani slededéi pekazatel ji: linearnost kretanja, jednal st

apsolutnih vrednosti kalibracionih konstanti =za obe fa:o

tretanja, polo¥aj kanala oko koga treba presaviti spektar .o

sabiranja odbroja dobijenih u progresivnoj i regresivnoj fari.
Samo spektri kojir bi pro&li ovu kontrolu su uzimani v da.

obradu, dok je oko 5% snimlienih spektara moralo biti odba#=an
Fresavi ieni i kalibrisani spektri su predstavl jali ulazne podatkes
-a dal je faze obrade, pri &emu su veé uklonjeni efekti prostor .o

ugla kako je naglafeno u prethodnom odel jku.

Kompjuterski programi napisani za ovu fazu obrade padataka
relativno su Jjednostavni 1 nisu specifié&ni za problem koji e

ovde od interesa, pa njihovi detaliji nede biti dalje diskutovani.
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VI.A. MosssauerDVI SPEKTRI

Konvenci ja grafifkog predstavl janja Mosssaverovih spectara
ovom  poglavl ju je sledeéa: na apscisi je apsolutna brzina izvora
dobi jena kalibracijom skale kanala vi&ekanalnog analizatora Lalo
je to opisano u prethodnom poglavl ju, dok je na ordina i
transparenci ja apsorbera, tj. normalizovani odbroij, pri éemu o
Za& jedinicu uzeta vrednost osnovnog nivoa I(m) dobijens e
rezultat fitovania odgovara juéeg teori jskog moc=ia. Dobi jens
cdbroj odgovara sredini vertikalne crtice, dok njena LwLupna
du¥ina predstavl ja dvostruku standardnu devijaciju odbroja. Piana
Lini ja predstavl ja vrednosti funkci je dobi jene fitovan ies

odgovarajudeg teori iskog modela.

VI.A.1. Spektri KF.F4 na niskoj temperaturi

MossesausrDvVi spektri opisanog apsorbera KFeF4 sniml jeni su
na dve niske temperature daleko ispod kriti&nog regiona, na
T =4.2K i na T = 100 K. Tipi#an niskotemperaturni spektar
sniml jen na temperaturi te€nog He prikazan je& na sl. VI.

Spektar na 7 = 100 K se kvalitativno od njega ne razlikuje.
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Slika VI.1.

Moessauerov spektar KFqu na temperaturi te&nog He.

Na niskoj temperaturi KFeF4 se nalazi u wuredenaj
antiferomagnetnoj fazi. Fluktuacije elektronskih spinova sy
retke, spontana magnetizaci ja regetke ie skoro sasvim saturirans.

Spektri se mogu interpretirati sa aspekta interakcije jezgra FG;I

sa statifkim ekstranuklearnim poljima u ovom kristaiu.

Statiéka interakcija jezgra sastoji se od ska!arne
Couromsove interakcije V nuklearnog naelektrisanja sa =z.ekiri ~im
pol jem, interakcije E% nuklearnog kvadrupolnog momenta @ sa
gradi jentom elektri&nog polja g i interakci je é& nuklezsrnocg
magnetnog momenta X sa magnetnim pol jem ﬁ, tako da je ukupan

hamiltonijan interakci je

ﬁ=V+H0+H ) (VI.§
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enwrgiji prelaza jezgra u razli¢itim hemijskim okruferiic .
Mosseaverovom spektru ona se manifestuje kao pomeranie ce.  na
soektra w skali brzine u odnosu na centroid spektra nel oy
referentnog okrufenia rezonantnog jezgra (najéeéée metalnog Fe?
naziva se hemiisko pomerarnie. U eksperimentalno dot 2N
spektrima ono je kombinovano sa tzv. temperaturnim ROREr 27 ;€T
usled Doeeeemovog efekta drugog reda zbog termi&kog kretanja,
finedi zajedno sa njim izomerno pomeranie koje se eksperimentaino
relativno lako odreduje. U ovoj tezi je i1zomerno pomsranij2
dobi jeno 1z Mosseauerovih spektara od malog znadaja, pa u dal jem

tekstu nedée biti diskutovano.

Hamiltonijan kvadrupolne interakciie mo¥e da se napiZes

obliku
H = _eqa_ [37° - I(I+1) + o(T-7T%)3 (Vi.2
@ 7 FT2I-D) z x Ty 3

gde  ie e elementarno naelektrisanje, g = szle, sz kompon=nt

tenzora gradijenta elektriénog polja u kristalu na mestu iezyra

du¥ glavne ose z, @ kvadrupolni moment jezgra, I spin jezgra, .

w

; G .y Operatori komponenata spina jezgra, a % = (Vxx - Vyy;;V”

h.‘)

parametar asimetrije gradijenta elektri&#nog pol ja.

Hamiltonijan magnetne interakcije mo¥e da se napife u obli ..

P

Hﬂ = =g mI-H ,

gde je g; nuklearni giromagnetni odnos, iy nuklearni magneton, =a
H ijakina hiperfinog magnetnog polja na mestu jezgra. U oot .
slufaju pravac magnetnog polja nije kolinearan sa prav-oem =
aglavne ose tenzora gradijenta elektridnog polijs, pa u

koordinatnom sistemu odredenom osama ovog tenzora
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—

H'u = -gIl.(Nﬁ [Tzcc.\s& + (fxcos«p + fvsinqo)sinOJ v

gde su @ 1 ¢ uglovi koji definigu pravac hiperfinog wa2gn

=

polja u ovom sistemu (sl. VI.2).

Vzz

A

Vll

Slika VI.Z2.

Orijentacija magnetnog hiperfinog polja (6, ) 1 pravcs
ry—zraka <or, wT) u odnosu na sistem glavnih osa tenzora

gradi ienta elektrié#nog polja u monokristalu.

U op&tem sludaju regenje hamiltonijana VI.1 ne molZe se

dobiti w kona&noj Fformii; hamiltonijan sadr#i vandijagonalne

matri&ne elemente. Za jezgro Fe57 sa prelazom IE = 3/2 = Ig = /2

(1, , Ie spin oOosnovnog, odn. pobudenog stanja jezgra) moie so

d

ofekivati prisustvo svih 8 1linija u MosseauemoOvom spekiro.

Svoistvene vrednosti hamiltonijana, odn. pozicije linijz 3
rniihovi intenziteti odreduju se numeri&kim metodama =2
dijagonalizaci ju matrice. Vrlo sloZeni kompjuterski proagram

razvijen u ovu svrhu u Instututu za fiziku Univerziteta u Cirinu
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L30-321 omoguéava da se procedura za dijagonalizaci ju ma*: 1
wkiopi u rutinu za fitovanje nelinearnom metodom naimanii
kvadrata. Pomoéu ovog programa mogu se iz izmerenog Mosesaue=C . i
spebttra monokristala u principu odrediti slededi paramestr
centroid spektra  (odn. izomerno pomeranje &), jafina magneinao
polia H, kvadrupolno cepanije A = e2q0/2 i uglovi @ i ¢ kgj:
definidu pravac magnetnog polja u sistemu glavnih osa tenz »=
gradi jenta elektri&nog pol ja vezanog za monokristal, te uglovi 8:

¥, ¥Ojl odreduju polo¥*aj monokristala u odnosu na pra.ac
y—zraka. Pored toga, u program je ugradena i rutina za korelbciju
anplituda i Hirina linija na saturaciju rezonantne apsorpci je
apsorberu  konaéne debljine. Sve ove veliéine zajedno mogu cda se
fituiu kao slobodni parametri samo u izuzetno povolinim uslcyima,
Azimutalni uglovi ¢ i ?T su definisani samo kada tenzo-
aradi jenta elektrié¢nog polja nije aksi jalno simetri&an.

Opisani program primenjen je na niskotemperaturne spei !

HF el Zahval jujuéi veoma dobroj definisanosti spektara b:ic s

q°
mogude evaluirati sve velifine navedene u tabeli VI.! k.o
slobodne parametre fita.

Za sve spektre x2 fita bio je prakti#no nezavisan od
vrednosti  azimutalnih uglova ¢ 1 wr, sto potvrduje aksijalru
simetriju tenzora gradijenta elektrifnog polja (% = 0). Vrednosti
izom2rnog pomeranja 3§, kvadrupolnog cepanja A i ja&ine magnets g
polja H koje se poklapaju sa podacima u literaturi [11,19,25] 3
savrfeno podudaranje teori jske funkci je sa izmerenim spektrima
ukazuju na visoki kvalitet uzorka u kome nema ni tragova stranir

linija L[napr. od primesa Fe(UH)BJ, &to je od fundamentalnog

znafaja za precizno fitovanje spektara u kriti&nom regionu.
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Tabela VI.1.

Farametri niskotemperaturnih spektara KFeF4.

temperatura T (K) 4.2 130

izomerno pomeranje

u odnosu na metalno Fe & (mm/s) 0.558(2) 0.551 ()
kvadrupolno cepanje A (mm/s) —1.46(2) —1.44:3)
jafina magnetnog pol ja H (T) 54.55(2) 42.92 137
korigovana &irina linije ' (mm/s) 0.198(2) 0.200(2]
polarni ugao y—zraka or %) 11(2) 11(2)
polarni ugao magnetnog polja 6 % 12(1) 12¢(2)
Niskotemperaturni spektri KFqu sniml jeni su kako i
po&etku, take 1 na kraju kontinuiranog perioda mersnja o

kritiZ&nom regionu. Podudarr.ost svih evaluiranih podataka pokazuje
da u kristalu tokom 7 meseci merenia niie doflo ni do kakv:
relevantnih promena, kao ni u niegovo]j orijentaciji. Jedino ic
primedéeno malo sistematsko povedanje ukupne eksperimentali.e
Sirine linije, koje je protumaéeno kao povedanje Sirine linije
izvora 1 uzeto u obzir prilikom odredivanija stvarnog pro&irenia

linija apsorpcije. (Vidi odel jak V.C.1.)

VI.A.2. Spektri KFeF, na visokoj temperaturi

Fod "visokom" temperaturom u ovom odel iku se podrazumeva iu

temperature iznad kritiéne temperature izvan kriti#nog rzgions
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Spektar apsorbera KFEF4 na "sobnoj" temperaturi (T = 296 ¥

prikazan je na sl. VI.3.

1 | | T i
__ 1o —
=
& 8 f
S
D)
o :
S
O 08 - =
| | | | |
-2 -1 0 1 B

VELOCITY (mm/s)

Slika VI.3.

Mosseauerov spektar K‘FeF4 na temperaturi 7 = 2946 k.

Na sobnoj temperaturi, 160 K iznad kritiéne tempsiaturs
KFeF, je u paramagnetnoj fazi. Fluktuacije elektronskih spin .
su veoma brze, njihove karakteristi&no vreme je mnogo redova
velidine manje od vremena precesije nuklearnog spina
odgovarajuéem statidkom hiperfinom polju, pa se u MosseaussOVO:
spektru magnetna hiperfina struktura uop&te ne ispol iava. Drug:i.
retima, u toku karakteristi&nog vremena interakcije jezgra =a
hiperfinim magnetnim poljem, ono "vidi" samo vremensku sredn.u
vrednost polija u rezultatu brzih fluktuacija elektronskog spiia,
koja Jje Jjednaka nuli. Preostaje opet samo statilka kvadrupolna
interakcija, koja za sluétaj Mosssausrovog prelaza u jezgru Fesy.
I. = 3J/24 Iu = 1/2 rezultira pojavom dveju linija u Mosssaus=0Ovol

spektru sa rastojanjem 4 = e2q0/2 (kvadrupolni dublet).
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kako je tenzor gradijenta elektriénog polja u kristal. e
aksijalno simetridan (% = 0), iz hamiltonijana VI.2? na =
opste formule za relativne intenzitete komponenata raci iacice
prelaza

i

J.‘ﬁ = [C(IlLlf;mlﬂ)]‘FL(kr) y

gde ie C(IiLI{;liH) Cieemscr—Gorpbonov  koeficijent za ot

inicijalnim spinom 11, magnetnim kvantnim brojem ®. o, Finm

spinom I{ i magnetnim kvantnim brojem B, = ®, - M, L multipo:
zradenja, a Ff(?r) funkci ja direkcione distribucije

i, N g _1ipypnl 2

Fiky =y Pletfrp s

el

(# = *1 -—indeks polarizaciie, o = 0 odn. 1 za magnetn= o
elektrié&ne prelaze, P7 —azimutalni ugao, E#P —matrica konai:
rotaci jaj), mogu se odrediti relativni intenziteti lini j

kvadrupolnog dubleta

2
1+cos“0T
= (Yi.4°

1/2 2/3+sin‘07

Fosto Jje znak kvadrupolne interakciije u KFeF4 negati.a
iinija manje energilje odgovara prelazu 3/2 2 1/2. Korie s<i

vrednost 07 dobi jenu 1z spektara na niskoj temperaturi dobija oo

= 0.363(5) . (VI.S

kKao &to je u prethodnom poglavl ju napomenuto, apsorber &FeFQ
kori&fen u ovim eksperimentima nije bio naroéito tanak. Iakc
niegova geometriiska debljina samo SO0um, efektivna bezdimenz-o
debl iina ta = "aobfa’ gde je n, povré&inska gustina Moessaus=o. !

iezgara u apsorberu, o, maksimalni presek za rezona tiou
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apsorpciiju jezgra FeS7, sa predpostavl jenom vreanoSdéu fal o

bezuzmadne apsorpcije fa 2 0.5 i1znosi ta 2, 8to e za
preciznog odredivanja 3Sirine linije daleko od zadovol iz,

uslova ta « 1 za tanak apsorber.

Da bi se 1z Mosseauerovih spektara dobila stvarna @i
linije apsorcije neaophodno Jje u teorijsku funkciiu, «“ci- s&
principu sastoji od dva lorencijana uneti korekciju na saifur e
apsorpciie u apsorberu kona&ne debl jine opisanu u nastavin .o

odel jka.

U opsStem sludaju intenzitet zradenja J kolje dospe
detektor u transmisionom Mossesauserovom spektrometru g
relativnoj brzini v izvora u odnosu na apsorber mofe da se nao =o
kao

+m

Jv) = B + U(l—fs) o Ufst(v'—v)T(v')dV' - (VI.6)

-0

gde Jje B intenzitet zradenja koje ne potide iz Mosesausmiivo .
prelaza (rasejano zradenje od linija vige energiie), ¢ intenzi’ |
zrafenja iz MosseauerOvog prelaza, fs faktor bezuzmadne emisi @
1ZVOru, L(v') brzinski profil 1linije emisije (chi&no vrir

pribliZan LoreEnTzOVODJ raspodeli) 1 7(v’') brzinski prof.

transmitanci je rezonantnog zraéenja dat sa
Ty = g teAlE)

gde sada brzinski profil apsorbancije A(v’) sadr#i suXti- =l
informaciju o hiperfinoj strukturi i obliku linije Mosssausmio\vo:
prelaza. Samo u granié&nom sluéaju tankog apsorbera ta € 1 tredci
“lan u Fformuli VI.é6 svodi se (uzimajudéi samo linearni &lar o

razvoiu funkcije e tadr)  \ red) na konvoluci ju Lorsmyzon
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raspodela  koja rezultira eksperimentalnim profilima 1inija o3
opet imaju LoreEntzov o0blik. U suprotnom slué&aju, oblil L o i
odstupa od LorenTtzovog, eksperimentalna Sirina linije se priv
povecava, amplitude intenzivniijih 1linija se visSe smaniuiu ne

amplitude manje intenzivnih, pa relativni intenziteti Linias

spektru viZe ne odgovaraju onima koji slede iz relacije V1.5,

Fostoj1 niz relativno jednostavnih poluempiriiskii. 1.
numeridkih formula koje omogudavaiju korekciju Sirine liniie
apsorber date deblijine za sludaj da se ekperimentalni wos L
ipak +Ffituje skupom 1linija LorenTzovog oblika. NaZalost, .
potrebe ove teze te formule nemaju dovolinu taénost, pa Jj= b.
neophodno da se koristi procedura koja fituje &itavu funl.ci o
tipa VI.6. Pokazuje se da je u opstem sludaju prakticno nemojus
(osim wu izvanredno dobro definisanim spektrima) istovrens
fitovati efektivnu debljinu apsorbera ta i Sirine ob= tin"
l};z, FUZ kao nezavisne parametre, pos%to su ove velidi: @ ..
torelirane. Efektivna debljina apsorbera se inade dosta tes .
eksperimentalno odreduje zato &to zavisi od faktora bezu:a

apsorpci je fa’ koji opet zavisi od temperature, pa bi se za < a.

temperaturu moraoc odredivati posebno. Medutim, kod spewri .

kojima postoje 1linije znatno razliéditih amplituda, ako ji: o /o
internziteta poznat iz drugih uslova, kao &to je to napr. VI.O,

se moZe u proceduri fiksirati jer je nezavisan od Sirine 1i:
ti¥e debl jine apsorbera, odn. temperature. Ovakav prist
omoguéuje da se stvarna &irina linije u spektru' odr =41 sa

dovol jnom taé&nosdu.

Tipié&ne vrednosti parametara Mosssauerovih spaktara
dobijenih procedurom konstruisanom na gore opisani nadin cu

sledede:
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izomerno pomeranje 0.450(4) mm/s,

kvadrupolno cepanie 1.447(2) mm/s,

N bW
i

. 0.197(3) mm/s.-

eksperimentalna Sirina linije
Froblem paramagnetnog spektra time jo% nije iscrplien
Su%tinska informacija o dinamié&kom kritié&nom ponasanju dobiia sa
iz profirenia linija spektara snimljenih u kritié&nom regionu,

je stoga vrlo po?elino imati preciznije odredenu osrovau 51700

7, lini je u spektrima. Dok korekci ja efekta saturaci je apsorp:ii-

koriguje sistematsku gre&ku, dotle se preciznost osnovne Eir.s
'y mofe poboljsati ponovljenim mereniima. U tu svrhu snimljena Jie

serija od 20 spektara na "sobnoji" temperaturi. Primeniujudés

svaki spektar gorniu proceduru dobijene su Eirine linija Fe

niih srednia virednost osnovne eksperimentalne ¥irirs
r, = 0.1982(16) mm/s. U idealnom sluéaju ova vrednost bi tre
da bude

Py = Ty # I, = 0.1974(13) mm/s , Ve,
gde ie FS = 0.1004(13) mm/s girina linije kori3séent.
radioaktivnog izvora, a Fn = 0.09703(15) mm/s prirodna &ir.na

Mossmrausrove linije. Uzimajudéi prosek od deset najufih Fe dabii i=
se srednia vrednost Fe = 0.1974(16) mm/s, dakle potpuanc
pokl apanje sa oéekivanom vredno®éu VI.7. Ovo je znadajno zoog
toga #to pokazuje da je inade dosta sloZena procedura zs&
korekciju efekta saturaciije apsorpciie pouzdana. Koliko je ta
korekcija u ovom sluéaju bitna mo2e se zaklju&iti iz vredn -Li
Z2irine 1linija dobijenih fitovaniem teoriiskog spektra koj: se
sastoji samo od dva lorencijana bez prinudnih relacija secu
niihovim parametrima:

r = 0.243(2) mm/s, Ty, = 0.216(3) mam/s

3/2
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i vrednosti odgovaraijudeg odnosa intenziteta

J
J

1/

[

= 0.406(7) g
372

Sa druge strane, poklapanije dobijene Sirine linije b, e
ned i vanom pokazuje da brzinski pretvaral spekirometso voaos
besprekorno i da su iz sistema gotovo potpuno ukions =

rairazi tske vibraci ie.

Ostali spektri na "visokoi" temperaturi, od CTaohez
7 = 2946 K do poéetka kritidnog regiona 7 = 148 K snimlijeni su o
intervalima temperature koiji se sve vife smanijuiu sa sni¥.ve
temperature, takoe da na gorniem kraju taj interval 1z 10%
AT = 20 K, a sa ulaskom u kriti#ni region A7 = 0.5°K, sa ukupnis
broiem ovih spektara od oko 30. Kvalitativno oni se ne razl «. o
o spektara na sobnoji temperaturi. Kod niih je zna&aino to de
zhbog snifavania temperature povedava faktor bezuzmaéfne apsorpol i@
fd, ¢ime se stavliia na probu napred opisana procedur . X
Lorekol ju £irine liniia na efekt saturacije apsorpci e o
apsorberu  konaéne debl iine. U rezultatu ove procedure korigovaens
Zirrina linije pokazuie se kao praktiéno nezavisna od fakior=s
bezuzmaéne apsorpci je. On se u intervalu od T = Z%96 k du
7 = 148 K povedava za faktor 1.4 dok prose&na &irina linije u
ovom intervalu iznosi FE = 0.199(2) mm/s sa statistiZkim
vari iaci iama bez uoé¢l iive korelacije sa sniZenjem temperature. 1o
znafi da se mofe oéekivatl da ova procedura u osnavi ispravno
radil i u samom kritié&nom regionu 7 = 148 — 136 K, gde je promen-
faktora bezuzmadne apsorpciie daleko mania. U ovom intervalc
"visokih" temperatura moie se govoriti o Jednakosid
etsperimentalnih &irina obe linije u eksperimentalni& spektrimn:
Forigovane &irine linija u jednom spektru statistifki se ro

razliibuju od Eirine linija u razliditim spektrima.

P
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VI.A.3. Spektri KFeF, u kritifnom regicnu

U kritig€nom regionu od 7 = 147.5 K dao 7 = 1346.0 K snias.
i oko 110 spektara. EKoraci temperature na ulazu u kiritién.
regron bili su AT = 0.5 K, dok su u nepasrednoj okolini kritione
temperature TN bili A7 = 10 mk. Kao gornja granica kritidneog
regiona uzeta Je  temperatuwra  ispod koie podinje sistoemats o
proSirenie liniia. Nekoliko tipié&nih spektara snimlien:bh o

Fritifnom regionu prikazano je sl VIi.4 uporedo sa jednim

spekibrom na sobnoj temperaturi.

Karakteristiéno za ove spektre je prosSirenje linia.
Frosirenje linije na manjoil brzini koja odgovara pirel«o:z.
/L 1/ je mnogo vige izrafeno nego prosSirenje lini je na vedo;
br=ini, koja odgovara prelazu /2 =2 |/.. Spektri pokazuiju ve. i
sli&nost sa spektrima dobijenim u ved spomenutoj studiii dinamike
spina o "idealnom" dvodimenzionalnom antiferomagnetiku Isrwmeo oo

tipa RbCo(:FES"')F,’ [161].

5a pribliZ2avaniem temperature kriti&nom regionu odozr
dulazl do smanienja brzine relaksaci je elektronskog spina. Fada
avtokorelaciono vreme spinskih relaksacija T postane dovol ino
dugo  tako da je samo nekolibko redova velid&ine krade od vremzna
Loje 12 potrebno jezgru da preskodi sa jednog macnetnog podni sos
na drugi, odn. od odgovarajijudéeg vremena Larmorove precesije LI

fitbivnom statidkom magnetnom polju proizvedenom elektronskio

S[P 1 noGin na mestu jezgra, dolazi do ‘“povladenja" Jjezgra za
relaksirajudim hiperfinim magnetnim poljem. Dok 3je brzina
relaksaci je elektronskog spina velika, brzina nuklearne

retaksaci je  ie mala, a sa produZavanjem vremena re2laksaci i

elektronskog spina vreme relaksacije jezgra se skraduie.
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Slika VI.4.

Tipié&ni MosseausrOVi spektri KFeF4 sniml ieni u
kritié&nom regionu iznad kritidne temperature
7., = 136.15 K. Ba ¥ je ozna¢ena odgovarajudca vrednost

¢l
r edukovane temperature. Radi poredenja gore je prikazan

cspertar sniml jen na sobnoj temperaturi.
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Hazlidito prosirenje linija ukazuije na postojar e
anizotropiije relaksacija spina. Vede prosSirenie linije prel. -
3/ L 22 dajie osnovu predpostavci da je brzina nuklears
relatsaci je u stanju sa vedim mogudéim magnetnim kvantnim hrois
(3707 wvefa, a time 1 vreme relaksaciije elektronskog spina du?
z-ose sistema zf dule. DOvo je takode u kvalitativnom sklade sa

precpostavkom da je favarizovani pravac orijentaci ie sp:na onai

dul glavne ose kristala.

lsraCunavanje oblika Mosssaurrovih spektara koji poti&u iz
jezgara u flukturaijudem okruZeniju (tzv. relaksacionih spektar a)
koje  br  omogucilo kvantitativnu interpretaciiju gornie upro®c s« -
Evaiitativne slike, je generalno uzev veoma slb¥en probles
Reden ia nvog problema u zatvorenoi Fformi primenljiva
Evantitativnu evaluaci ju parametara eksperimentalnih spekiar -
dob: jena su samo uw malom broju slu#ajeva. U osnovi postoie oz
komplementarna  pristupa ovom problemu. Jedan je tzv. stohast/ ks
model  21ji  se po&eci javljaiu u radovima M. Biumea (321, F. van
per  Woupma 1 A. J. Dexxera [341, H. H. Wickmana, M. F. Eieins §

D. A, Swrimeeva [35]1 itd. Osnovna karakteristika ovog pristupa je

zamena realne fluktulraijude hiperfine interakcije haotidnc
varirajudim spol jasnjim magnetnim poliem (odn. gradi jentom
elektiri&nog pol ja). Frednost ovog pristupa ie mogudénost

simul aci je Mosseausrovih spektara u  Sirokom dijapazonu brzina
relaksaci je, pa 1 u kritié&nim sluéajevima intermedijarnih vremena
relaksaci je (zc Ry = zR). Medutim, zbog toga Sto stohastik:
model 1 je zasnovan na op&teva®edim polaznim fiziékim principima,
stohastifko relaksaciono vreme, koje bi se eventualno dobilo u
resultatu fi1tovanja eksperimentalnih spektara ovim modelom, tesko
bi se moglo povezati sa autokorelacionim vremenom elektronskog
sSpina IT1I.4, koje predstavl ia okosnicu teoriije kritidinog

vsporenjs (vidi poglavlije II i III).
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UDrugi, tzv. perturbacioni pristup, €iil razvoi pofinie s¢
radovima A. M. Aranas-sva i Yu. Kasamna [36,371, H. Weesnewra (781,
E. Braprorbpa i W. Marsmarca L[371, polazi od korektnog
hamil toni jana za celokupni sistem koji se sastoii oo

hami i boni jana  Mosseausrovog jezgra, hiperfine interakcije ‘ezara

=a elebltronskim spinom, 1nterakcije elektronskog spina sa 0: =@.70

elekironskim spinovima 1 konacno ovibh spinova sa osta:
stepeni ma slobode. Fri tome se sve direktne 1 indirestos
interabci ie jezgra sa okolinom tretirajue kac perturbac:s
OSNOVHong hamiltoni jana elektromagnetnog prelaza v Jezar
Nedostatalk ovog pristupa ie mogudnost dobijania refenia

ponadfoei formi samo u o granit&nim sluéajevima brzih (1c-? rl?

sporih (z  » =% ) relaksaciia elektronskog spina. Sa druge

L
strane, viemng relaksaci je spina LA koje ulazi wu ovali modesl = oo

definici it upravo autokorelaciono veeme 1I11.6 [C141.

7a interpretaciijuv Momemauerovih spektara KFEFQ u kriti®nom
Feqgromng e nvod tezi su koriddeni rezultati teorije Breproroa
MarasnaL a £z91 koiji su 1izradunali oblike relaksacionis
Mosseauerrovih  spektara za prelaz 372 » 1/2 (F957) u granidorom
slufain brzih relaksaci ja elektronskih spinova. 0Od svih rezultata
ove teorije izra¥enih u aplikabilnoj formi, realnoj situaci i u
kristalu KFqu najbol je odgovara speciialan slu&aj kada je tenzor
gr=di i=nta elektri¢nog polija aksijalno simetrifan 1 kada ==&
glavina o0sa =z tenzora gradijenta elektriénog polia poklapa sa

pravoem preferirane orijentaciije elektronskog spina. J Gtom

slu®zju hamiltoni jan osnovnog stanja sistema jezgro—elektron je

H = H, ~+ 'z’q-Aq-§ .
agde e FQ] hamiltonijan elektronskog dela, fﬂ spin osnovnog

stania Jezgira, ﬁq operator hiperfine interakcije, a s Spin
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elektrona. Hamiltonijan pobudenog stania ie

H = H

_ e‘qa 2 _ 9 )
R T e R U B

gde Je 5m0 energija prelaza jezgra, Ie spin pobudenog stania
jezgra, a ﬁ; operator hiperfine interakcije u pobudenom staniu.
obe slufaja hiperfina interakcija ima formu

- o~

I-A-8 = A'I_s (=) + A'LIS (©) + IS ()] (Vi.7

sa aksiialnom simetrijom oko ose z, gde su A" i A' konstante
hiperfine i1nterakcije u pravcu paralelnom i normalnom na z—o=o.
Fored ovoga, pretpostavlieni oblik spinske autokorelacior:
funkcije 11.4 je

= |- T LT

qau _
C0,7) = & __e + (8, 48

-lzl/Tg
i le

3 Vi3

" . . - . -
gde su T 1 zg razlidita autokorelaciona vremena za relaksac:
du? z—ose 1 normalno na niu, respektivno. Iz teorije Bean: oo

Marsiaca pod uslovima

B n 1HE (V1.9
s 3
C
2
A e’lg@l . (VI.10)
T 4
dobi ia se forma Mosseeauerovog spektra opisana relativno

komplikovanim formulama, ali ipak u obliku primenliivom za
simulaci ju numeri&kim metodama. Ukoliko su uslovi VI.? i VI.IO

stro?: ie ispunjeni
S S 1AL . (VI.11)

P g EIGGL (VI. 1%
T




VI. REZULTATI MERENJA I INTERFRETACIJA Strana 81

moZfe se pokazati da se forma spektra svodi na dve spekiralo
linije #ij3i oblik zanemarl jivo malo odstupa od Lorewxrzovoy
oblika, a odnos intenziteta zanemarl iivo malo odstupa od oo o
intenziteta VI.4 odredenog statidkom hiperfinom interakcijom. O
g&to <2 sudtinski menja u odnosu na spektre u paramagnsto o
regionut  su samo  Sirine linija. Frodirenie liniie koia odgo. ar
prelazu 3/2 = 1/2 iznosi

w IO gl - gty 2(,4*: 3 SA:J‘:)ZCLJ , T 135

: 5% £

Al"

a progirenje liniijie koja odgovara prelazu /2 » 1/2

2 2
ar, = 285D o L a2 4 gt + 74 X (V.. 14)
P < Z 2] e C a a C
b5 ;
gde su AJ 1 Ae konstante haperfine interakciie u osnoviom

pobudenom stanju jezgra respektivno.

Na osnovu ovog rezultata teorije Breororpa i Marswe o,
spektri snimljeni u kritidnom regionu fitovani su kori&éenje
iste procedure koja ie upotrebl jena za fitovanje spekca a na
"visokoi" temperaturi, podrazumevajudéi sada nezaviesne Sirioe
1ini ia dubleta. Ipak, postupak za korekciju efekta saturaci
apsorpci je nije mogao da bude jedinstven za sve spelkire o
kritidnom regionu. Fostupak opisan kod visckotemperaturn b
spektara omogudava odredivanje efektivne debl jiine ta samio dok se
amplitude 1linija dovoljno razlikuju. Kada se usled jafeg &iren a
linije vedeqg intenziteta amplitude 1linija gotovo iz iednafes.
odredivan je ta postaje nepouzdano. Sa druge strane, ima osnove
predpostavka da se u preostalom delu kritié&nog regiona efektives
debl jina usled promene temperature (A7 = 0.4 K) zanemarl ijivo maz)
menja. Zato je prilikom fitovanja ovih spektara se el

prosirenim linijama fiksirana velié&ina ta, a za njenu vrednost
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uzeta e srednja vrednost iz 20—tak spektara kod kojibh je
odredivanie ove veliline io% mogude. Fostoji dosta ZEiroki region
temperatuwre u  koiem obe ove procedure daju prakiifno 1s5.e
rezultate. Takode treba i1mati u vidu da je utica, neta®fnosti
efettivine debljine apsorbera ta kod spektara sa prosirenin

& p % & § 8 S 5 .
1ini jama wvrlo mali (korekcija Jje = e puta mania neqgo

spektara sa prirodnom €irinom liniie).

Frema Brabprorbp—MarsHaL L0ovOo ]} teoriji, kada uslovi V1.1}
VI.1Z2 nisuw ispunieni strogo, ti. kada najdu?e autokorelzc o
vIremes zg pastane dovol jno dugo, pored Sirenja 1inija, dolazy © oo
narufavania Lorentzovog profila linija. Na sl. VIi.4, ria spekie
sniml i2enom na T = 136.240 K, koii je najbli?*i kritidno:
temper aturi , vide se kod Sire linije mala odstupanja od teor. jske
funkci je koja Jje strogo Lorenvzovog ablika. Na spektriaa
sniml jienim ispod 7 = 1346.210 K ova odstupania su jafe izraZena,
pa ovi =pektri nisu bili uzeti u obzir prilikom esvali. 1=
vremena relaksaciie spina opisane u odel jku VI.4. FokusSai da se
spektri sniml jeni ispod 7 = 136.210 K simulirajua opStiiim
formul ama BraprForp—MarsHeLiLove teorije nije u potpunosti uspeo.
Obiafniesnje l1le2i verovatno v nesavrgenosti teorije kada n:.a
ispunieni stro2iji uslovi VI.i1 i V1.12. Takode treba imati u
vidu dda predpostavka o kolinearnosti ose preferirane oriientaci =
spira 1 glavne ose tenzora gradiijenta elektrié&nog polia sa00
priblifno vazi za kristal KFeF, (8 = 129 . Pri  dugim
relaksacionim vremenima zato treba radunati sa prisustvom (doduss
slabih) 1iniia koje poti&u od prelaza indukovanih vandi jagonaln
elementimna hamiltoni jana. Na Z2alost, teorija relaksacionih
Mosssauerovilhh  spektara koja bi egzaktno tretirala ovakav opé&tiji
slutai ne postoji u obliku primenl jivom za konkretan radun boji'm
bi se mogle kvantitativno proveriti pretpostavke o ovim efek™iae

drugog reda.

e e — o N, e ey R
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VI.B. ZAVISNOST SIRINA LINIJA OD TEMPERATURE

Sirine 1linija Mosseaurcovih spektara snimljenibe u krit o cnom
reg:onue od 7 = 148.000 K do [/ = 136.210 K, odredene po procen
opisanoi u prethodnom odel jtu, prikazane su o funkci jr redukovane

temperature na sil. VIi.oS. 4l

4 I Illll] I [ llllll I 1 lVlIlll

¥ ©3/2— 1/2
0 1/2 — 1/2

I o (mm/s)
N
I
¢ LA J
|

®

®o
@ 00a00 000 Ocmom ooooocmz.oa R e oot S S,

0 lllllll- Lo vl Lol
107 1072 1071
(T-T,)/T,

Slika VI.S. |
Sirine 1linija Mosseauerovih spektara k‘IFeF4 u funkcij1 i
redukovane temperature. Fi (ispunjien: kruzidci) ie :
sirina linije prelaza 3/: =+ 1/2, a T, (otvoreni
krufidi) je &irina lini je prelaza 172 » 1/2. Greske su I
radi preglednosti predstavl iene samo na nekim tadkams. {

Na temperaturama ¢+ > 10 gre#ke su manje od dimenzija ,

kruZida.
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Ova slika sadrdi prectidno  celorupnu  ebksper imec e
informaci ru dobi jenu pomoda losmpal srove spektroskop: i, koja je
kFuri1&fena w daljoi irteruretaci 11 rezaltata. U nijor se cadi fe
podaci dobiieni kako ori piribliZavaniu kritiénoi temperatu o,
tako 1 pri: udal iavaniu od nie. Dba seta podataka se poblapaiu o
gran:caina greske, &to sveda®i o stabilnosti temperaturne skale o
toku vide meseri S mAn ja. Evaiitativno, ova slika 1lustiuis

stepeni zaron eratiénog usporenia {(jedn. 1i.8).

VI.C. ANIZOTROPIJA FLUKTUACIJA SPINA U KRITIENOM REGION

Eoristedci r2zultate Brabprorn-llarsuaLLove teori je mofs so 1o
poznatih pirosSirenija MoseraverOvih Linl ja2 kvadrupolnog dubleta &li
i Al odredirtia velifina o koja Je mera stepena anizolrooi o

spinsxih relaksac: 1a:

|~

1
poms Ped wbu | (VI.15)
\A'l N

;’-";‘

Na osnovu jednadina V1.13 1 VI.14 cobija se za p numeriéki =i ar

u kome figuride odnos prodirenja linija

1/ o
P = 2\a— ar, 75T b) ; e
= 2 1
gde su
_ 1+7r% (1-3r)°
= 7 ¥ b p) L]
1+3r 1+3r
(VI.17)
__ al1-3r,)2 - (14ry* _ 9
c = - —— ¥ = =— .
£ g
1+3r =q
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Uzimajuli eksperimentalno odredene vrednosti &irina linije r;
P, u kriti€nom regionu 1 osnovnu vrednost eksperimentaine Zirine

lini je r. iz VI.7, na sl.VI.&6 prikazan ie opvaj paramsta

funkci ji redukovane temperatur e.

lllllll I 1 llllll' I I | LK
@
1.0_ .—~
@
® e
‘P".
®
9
2 * ] ¢
e | ©
..d.
0%,
g‘: lI -
OO—"+*0000~¢‘” ‘
it gl L1 g ol L1 1
10° 10
(T-Toy )/ Ty
Slika VI.é6.
Farametar anizotropi je p spinskih Ffluktuacija u
funkciii redukovane temperature. Radi preglednost:

greske su prikazane samo na nekim ta&kama.

Temperaturna zavisnost parametira anizotropije p potide od

s "
zavisnosti autokorelacionih vremena T % zf od temperature. 1z

<

izraza VI.15 vidi se da u slufaju potpuno izotropnih relaksaci ja
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parametar anizotropiie uwuzima vrednost p = 1, a u sluédaju ¢. st
longitudinalnih relaksaci ja vrednost p = O. Kao &to ie napomeni i
u poglavlju IV, za KFeF4 bi se oéekivalo da je slabo anizotroc-n
Herseneeresov sistem (5 =5/1). Kao %te se jasno vidi na si. Yi.4

na temperaturama daleko iznad kriti&ne temperature 7, fluktuac: i

N

spina su 1zotropne p = i, dok sa pribliZ2avaniem temporatur-s

kritiénoj temperatur: fluktuaciie postaiju anizotropne, a ,
relaksacionim spektrima preoviadavaiu efekti longitudina!oos
fluktuaciia p = 0. Ovo ie vaZ¥an rezultat zato %to daie rea.nu

osnovu predpostavki ufinjenc)] u odeliku IV.A da je KFeF, dob:-
predstavnik dinamidke klase univerzalnosti opisane modelom A s=

(dyn) = (2,1).

VI.D TEMPERATURNA ZAVISNOST
LONGITUDINALNOG AUTOKORELACIONOG VREMENA gﬁ

Na osnovu grafika VI.é6 i formule VI.1S moZfe se zakljuéit o
sa pribliZavanjem kriti&noj temperaturi divergira longitudinal o i
autcokorelaciono vreme spinskih fluktuaciia zg. Iz eksperimenata
sa rasejavaniem neutrona L40, 91 na dvodimenzionalnt,
antiferomagneticima poznato Jje da je kritié&no raseiavanie
odredeno samo lorgitudinalnom komponentom S"(ﬁ.w) dinami&kog
strukturnog faktora. Na c=novu relaciie autokorelacionog vreme; s

i dinam. &kog strukturnog faktora I11.7 moZe se takode zakl juéit.

da bi u Mosseauerovoij spektroskopiii upravo Iorgitudinalno
avtokorelaciono vreme trebalo da odrafava stvarno kritiéno
ponasanje.

Braororp—Marsracrova teoriia takode omoguéava odredivan (o

longitudinalnog autokorelacionoag vremena @?iz prosirenia A", i
C ‘
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AT, linija kvadrupolnog dubleta. Iz Jednad&ina VI.13 1 Vi

o

dobi ia se

adAl, — AT,
7’-,—" - ‘ ! = 0 (VIi.lig:
: S(S+1A S )
———— [al{l-3r)° - (14r)"]

bAH”T

gde su a i r bezdimenzioni faktori definisani relacijama VI. 1’
Ag = ”Nggﬂﬁ’ oznafavajudi sa HO vrednost hiperfinog magnefonn
polija na 7 = O K, H, = 54.0(4) T (111].

Uzimajudél eksper:imentalno odredene vrednosti Sirina i o

r 1 r, i osnovnu vrednost &irine linije I'y iz VI.7 izracunets

1
prema i1zrazu VI.18 wvrednosti longi tudinalnog autokorelal ioio

. - . . e 3
vremena z; i grafidk: prikazane u funkciji redukovane temperacia

na sl. VI.7.

Sa grafika treba uoditi da je u ovim eksperimentima uspe.o

odredivanje jednog kriti&nog parametra sa promenom U rasponu oo

reda velitine (od 7 = 10°1% ¢ do 7 = 10" &) u kriti¢nom

regionu, &to Jje u odnosu na druge eksperimente vrlo doosc

rezultat.
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Slika VI.7.
Longi tudinalno autokorelaciono vreme spinskin

fluktuacija T. u funkciiji redukovane temperature t.

Nagibi pravih linija odreduiu vrednosti kritié&nog
eksponenta w dobi jene 1ispod 1 iznad t =~ 5x10 °
postupkom opisanim u tekstu. Gregke su rad:z

preglednosti prikazane samo na nekim tadkama.
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VI.E. DDREDPIVANJE KRITICNOG EKSPONENTA w

Da b1 se napravio gratik sa slike VI.7 potrebno s porn-
tadnu vrednost kritiéne temperature TN‘ Kao &to je napone
odel jku V.C.2, u relativnoi temperaturnoi skali koja je koi:
prilikom merenja kritiéna temperatura je poznata samo sa Laino .
od oko *0.5 K. Taé&na vrednost kritiéne temperature moZe se dobi b
zajedno sa kritiénim eksponentom na slededi nadin. Relaci ja

moZe da se napiSe u obliku

e o 'z:(.)(T/TN - 1) - ) (M. 1)
Uzimajudi T TN i w kao slobodne parametre, 4
eksperimentalno dobi jene zavisnosti longirtudialnm

autokorelacionog vremena z# aod temperature 7T fitovanie metods

najmaniih kvadrata dade odgovarajude najibelie vrednosti kriii S

temperature i kritid&nog eksponenta w.

Frema relaciii I11.9 oé&ekivalo b1 se da u leg-log stel.
grafik 'z:é'='t3(t) bude prava linija &iji je nagib  aireos
eksponentom w. Medutim, relacija III.9 vaZi samo asimphto o’
(t = 0); granica kritié&nog regiona nije taéno ocdredena. La Li
dobila prava vrednost TN i asimptotska vrednost w postuopl =00
na sledeé¢i nadéin, koji 18 uobi&ajen kod evaluaci je krit
eksponenata [41, 11]J. Fravi se niz gore opisanih oova.
Jjednaéine VI.19 sukcesivno ispustajudil zadniu tadku na =0 oo
visoke temperature sve dok niie preostalo oko 15 tadaka najbii-
TN. Dal je smanjivanje broja tadaka dovodi do naglog povecan.

neodredenosti fitovanih parametara. (Treba imati u wviduo de s0

prema obliku funkcije VI.19 parametri =z, TN 1 n jako kor=liran
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te je odrZavanie dovoljnog broja stepeni slobocde u  Fitd
znadajino.) Niz tako dobijenih vrednosti kriti&nog eksponenta w
prikazan je na grafiku na sl. VI.B u funkciii maksimalr=

redukovane temperature t .. upotrebliene u fitu.

1.41 | | | I | lll | I | L ll[

T pe— 1 7

1.3 - ...‘
&
g . 1 "
.o 'o.

1P—
—15

Slika VI.B.
Vari jacija kriti&nog eksponenta w sa maksimalnom
redukovanom temperaturom tmax dobi jena u procesu
fitovanja stepenog zakona u jedn. VI.18. Desna ordinata

prikazuje odgovarajufe vrednosti dinami&kog kriti&neg

eksponenta =z.

Za tmax > 3x10 ¢ kriti&ni eksponent w je gotovo konstantan.

9
Ispod tmax 2 Ix]0 “ on kontinuirano opada, sve dok koo
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-

tmav =~ 5x10° ne dode do izrazitog skoka eksponenta w na niZ.
skoro konstantnu vrednost, &to je propradeno primetnim smanjenism

virednosti xz fita.

Isprekidane horizontalne 1linije na sl. VI1.B odgovarsiu

naibol jim vrednostima kritié&nog eksponenta w = 1.36{(1)
w = 1.20(4) koje se dobijaiu, prva, u celom kritiénom regiaonu
4x10°% < ¢+ ¢107!, a druga samo u ufem delu blizu kritié&ne

temperature 4x10°% < ¢ < 5x10™%. Iz ove diskusije sledi da se
kritié&ni eksponent w menja u posmatranom kritié&nom regionu i “a
postoji neka granica ispod koije je stabilan. Da bi se utvrdilo da
1li je u pitanju prelaz sa jedne odredene vrednosti na druo

("crossover") nadinijen Jje fit sa vrednostima iongitudinalnog
autokorelacionog vremena zﬁ(t) samo Iiznad t = lep_s. Obzirom da
je neodredenost kritidne temperature TN u rezultatu takvog it

relativno velika, jer ne u&estvuju tadke blizu T”, u ovom sluadc .

TN ie +fiksirano na precizniju vrednost TN = 136.150 K dobi yen:
fitovaniem u uZem delu 4;-{10_4 < &< 5x10—3. Rezultat je prika=z«&,
na sl. VI.7 pomodu dve prave liniie ¢&iji nagibi odgovaraju
vrednostima kritidnog eksponenta w = 1.20(4) 1 w = 1.42(2) ispad
i iznad pribliZ2ne granidéne redukovane temperature ¢ = Sx10
respektivno. Vidi se da eksperimentalne tadke leZe na dve prave
linije bliskog nagiba, ali ipak jasno odvojene sa relativno uskom
prelaznom obla&c¢u, &to ide uw prilog tezi da su u pitanju dve
oblasti sa razliditim kritiénim ponadanjem. Male neodredencst.
ta&aka u delu kriti&nog regiona 1ispod graniéne redukovane
temperature i wveliki broj tadaka sa vedom neodredenosdéu u delu
regiona iznad graniéne redukovane temperature omogudava da =& obe

vrednosti kriti&nog eksponenta w dobiju sa relativno malom

standardnom devi jaci jom.
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VI.F. EVALUACIJA DINAMICKDOG KRITICNOG EKSPONENTA =

Za izraé&unavanje vrednosti dinami&kog kritié¢nog eksponent.:

iz kritié¢nog eksponenta w kori&éene su sledede relaci je

d (w+25)

2w e (VI.2)
. - wtlp (VI.21)

»

koje su uvedene umesto jednaédine III.10 kori&éenjem veza izmedu
kritiénih eksponenata (relacije skaliranja). Ova vari janta
relacija kriti&nih eksponenata =z i w je narotito povol ina zbng
toga &to je vrednost statifkog kriti&nog eksponenta g = O.151 (..
za KFeF4 precizno i1izmerena [111 na kristalima istog porekl .
koristedi sli&nu eksperimentalnu tehniku i slié&nu metodolio- -

obrade rezultata. Statiéki kritiéni eksponenti ¥y i v nisu do sadsa
izmereni =za KFeF4, pa se ovde 1zrafunate vrednosti dinamicknog
kriti&nog eksponenta =z baziraju na sledeéim predpostavl jenim
vrednostima: y+2 = 1.95(5) i » = 0.95(6). Ove su vrednost.
dobi jene kao ote2ane srednie vrednosti iz podataka izmereni.
tehni kom rasejavanja neutrona [40]1 =za nekolicinu sloijin:

dvodimenzionalnih antiferomagnetika, po stati&kom kriti&o

ponadanju vrlo sli#nih kristalu KFEF4, kao &to su KzNin, ﬁ?MnFq,
K3Mn2F7 itd. Vrednosti dinamié&kog kriti&nog eksponenta =
prezentovane u tab. VI.Z2 su ote®ane srednie vrednosti rezultats
izrafunavanja iz obe formule VI.20 i VI.Zi. Ista operaci ie

kori&cfena je za kalibraciju desne ordinate na sl. VI.8.
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Tabela VI.Z.
Fregled dinamié&kih kriti¢nih parametara za razliédite

dvodimenzional ne antiferomagnetike Isxrnepvog tipa.

Kristal TN (K) W z Oblast ¢ Metoda e~
K,CoF, 107.44 1.53(3) 1.74(13)% 10 lcpeal Ye N 4z
Rb,Co,F, 99.8 1.40(5) 1.61013)* 10 ke<ax10™! ¥y nur  ac
103.20(2) 1.21(10) atenuari ja
ultrazvut
102.96(1) 1.69(5)  3x107%<t<4x10™! rasejanje

neutrona

KFeF,  135.796(4) 0.91(S) 1.29(9) 10 RECTO  Mowsnmcws
136.131(3) 1.36(1) 1.71(4) 4x107%t<10"!  Msessaue:
136.15° 1.42(2) 1.77(5) Sx10 %<¢t¢107! Mosssaie=;:
136.150(5) 1.20(4) 1.54(2) 4310 %< #<5%10™% Moemma wn

a 2 . ; g
U originalu publikovano samo w. Vrednosti : su izvedene

analogno postupku u ovoi tezi.
Procenjeno iz grafika dotiéne reference.
Fitovanije pri fiksnom TN = 136:15 K.

Rezultati eksperimenata opisanih u ovoj tezi.
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VIIa.
VII.A. DISKUSIJA REZULTATA
NaivaZniji rezultat koji se mo?e uoéiti u tabeli Vi.~ je tan
da je vrednost dinami&kog kriti&nog eksponenta =z = 1.71(4) i
je dobijena iz najboljeg +fita uw celom ispitivanom r=cias
redukovane temperature 410" ¢ ¢ < 107! konzistentns
virednosSdu Z = Yol koiu predvida konvencionalna toor:
dinamifkog kriti&nog pona%anja za sisteme sa (dyn} ="'(2,1). To
potvrduie i predpostavku kola je udiniena o vrednostima stoii 4t
neophodnim za evaluaciiju eksponenta
ko iy
astidra

na
S1ihy

kriti&nih
Hurcrines 1

= (2449,

rezoluci ju

visoku
(d,mn)

eksponenata
(odel jak VI.F). Ova vrednost takode se slafe sa vrednoséu
saradnici [9] metodom nee!l
F\'b:CuF4 gt
Mmer e

izmerili M. j &
rasejavanja neutrona uz
idealnom predstavniku klase univerzalnosti
vrednosti eksponenta z mogu da se izraéunaiju iz rezultata
pomotu NMR takode na RbZCqu kao 1 na K2C°F4’ koje ‘=1 ¢ an
izveli C. Bucexr i saradnici L4Z, 43]1. Medutim, merenia pomodye NI+
izvedena su dosta daleko od kritiéne temperature.

U temperaturnom regionu 4x10°% ¢ ¢ < 5x1077 blizu krait
temperature TN podaci sakuplijeni u ovim merenjima daiu vred:
dinamifkog kritié&nog eksponenta =z = 1.54(6) koia se done’

razlikuije od vrednosti koija proizilazi 1z konvencionalne teor
VI.7 i VI.8). Ova vrednost je bol je zasnovana neago vreo o=t
su preliminarno dobili H. Eetier i 1. M. Saore

= 1.29(9)

(s1.
z = koju
£111 u sliénom temperaturnom intervalu iz sledecih razloga:
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I) sa tehniéke strane ovo su mnogo detaliniji eksper:mer |
sa daleko viZe eksperimentalnih Podataka, sa mnogo man i
dosledno sprovedenom korekci jom na konaénu debl jinu kirista: =
kona&no, mnogo manjom moguénogéy "razmazivanija® kritiFeik
rezultata usled temperaturnog gradiijenta na kristaly (pogiavi

vy,

I1) sa principi jelne strane, za razliku od ref. 11 gde je dc
kraia zadr*ana predpostavka o 1zotropnom karakteru spinskih
fluktuacija u KFeFﬁ, ovde je evaluaci jom parametra anizotropi ie
fluktuaci ja spina uw kriti&nom regionu direktno pokazanc da i
fluktuaci je sve vi&e anizotropne sa pribliZavanjem kritidng:
temperaturi, tako da =za t £ 10°% longitudinalne fluktuaci je spinas
sasvim preovladuju. Ovo se izvanredno dobro uklapa u §liku ko iu
daju teorije navedene u poglavl ju IV.D, prema kojima mals
anizotropija Isxneovog tipa u razmenskoi interakci ji norma’nai -
magnetne slojeve kvazi—dvodlmenzionalnog antxferumaqnetnoq inade
Hexss~sensovog sistema Prouzrokuje kriti&no ponasanje u skladu =
ponasanjem dvodimenzionalnog Isinmovog sistema. To je takods o
saglasnosti sa ranije izmerenom C11] vrednoXéu statidiog
kritié&nog eksponenta 5 = 0.151(3), koia ie bliska teorijsto

vrednosti za lermeove sisteme.

Ovde se postaviija Principiielno pitanje da 1i je izmereno
odstupanje od konvencionalne teorije fizi¢ki realno 111 e ono
samo artefakt kori&éene teori je relaksacionih Mosapausrovi
spektara. Kori&dfena teorija BrabrForba i MarsHaLe a je razumarn
pristup zbog toga &to su autokorelaciona vremena dovol ino kratka,
. 10710 s, da se  predvidena forma spektra moZe dobro
aproksimirati kombinaci jom dva lorenci jana i da vaZe jednadine
VI.13 1 vI.14. Fotvrda ovog modela je takode #injenica da s

eksperimental no dobi jeni spektri vrlo dobro fituiju na lorenczi jane

u prakti¢no celom temperaturnom regionu (sl. VI.4). Ipak, ispod

e ————
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redukovane temperature ¢ =~ 10_? vidljive su male devijac. e

Lorenvzovog ohblika linija, koje se najverovatni je mogu objasn: i
uticajem nedijagonalnih e=slemenata u hamiltonijanu hiper ipe
interakcije koji se pojavl juiu zbog malog ugla 1zmedu glavioe
komponente tenzora gradijenta elektri&nog pol ja Vsz 1 hiperiinang
magnetnog polija H u kristalu KFEFQ. No u tom regionu odstup an is

od stepenog zakona w = 1.42(2), koii  znadi konvencional .o

dinamiéko kritié&Eno ponasanje, je ved definitivno uspostavl jen

U primeni Brabrorbp—MarsnaL ove teori je takode je predi it
kori&éena predpostavka da spinska korelaciona funkciia ¢%%o
ima eksponencijalni oblik (jedn. VI.8). Medutim, kod krit:iérn.
fluktuacija korelaciona funkcija opada sporije od eksponensijalne
funkci je [44, 45]1. Dodufe, A. M. Gorrires i saradnici =u poka:al:
[44] da Brabrorp—Marsra L ova teorija va¥®*i za Proizvol jarn ob!li
korelacione funkcije ako su autokorelaciona vremena z; 3 Tf
Jedn. VI.13 i VI.14 definisana vremenskim integralima J11!..6.
Ipak, da bi Brabrorbp—Marsuarov model va¥io, ako ne2 ba#
eksponenci jalno, korelaciona funkci ja mora opadati dovol ino brzo,
jer su granice integraciie u jedn. II1I.6 u praksi konaé#ne. Kod
relativno dugih kriti&nih fluktuacija ovo moZe predstavi jati
problem zbog vremenski jako razvucene korelacione funkciije. Otucda
sledi da se ne mo¥e u potpunosti iskl ju&iti mogudénost da on
"preloma" u funkciji autokorelacionog vremena longitudinalne
komponente spinskih fluktuaci ja zg od redukovane temperature (s].
VI.7 i VI.B) dolazi usled nesavr&encosti modela upotrebl jenog za
interpretaci ju podataka.

U temperaturnom regionu ¢ - 5x10~3 spinska autokorelaciona
viremena Su sigurno daovol ino krratka, zg < 3x10_11, da sve
predpostavke kori&déenog teori iskog modela vaZe sasvim strogo. T:
se vidi i sa slike VI.4 gde je slaganie eksperimentalnih spektara

sa fitovanim model om savréeno. Kao rezultat ovoga,



VII. DISKUSIJA REZULTATA 1 ZAKLJUCAK Strana v/

ograni &eni jem regionu redukovane temperature S:1070 < # Le

odredena Jje sigurna vrednost = = 1.77(5), koja se s&/735eno
poklapa sa vrednoséu =z = 1.75 koiu predvida Fonvencion=lina
teorija kriti¢nog dinamiékog ponafanja za klasu univerzaloosti

(dyn) = (2,1).

VII.B. ZAKLJUCAK

U ovo] tezi opisani su rezultati ebksperimentslncg
istraZivania dinami ¢kog kriti&nog ponafsnja
kvazi—dvodimenzionalnog sloinog antiferomagnetika KFqu Ry o |
kriti&ne temperature TN = 136.2 K koje je izvr¥eno virio retal
metodom MosseausrDve spektroskopi je. NaivaZniji zakl jufci ko
mogli da se izvuku interpretacijom eksperimentalnog materi jal =
osnovu trenutnog stanija toriie kriti&éne dinamike i1 relakss " o

teorije Mosseausrovih spektara su slededi:

Nasuprot ne tako starom uvereniu da jie k;'FeF4 predst:v
slabo anizotropnih Hersensersovih antiferomagnetika, ovde
pokazano da su kriti1é&ne spinske fluktuaciijie u KFEFQ 1Ak
anizotropne, nijihova je& longitudinalna komponenta, koja ustvari
odraZava kriti&no ponafanie, normalna na magnetne slojeve. Iz

longitudinalnog spinskog autokorelacionog vremena zf dobi jenc:, u

rezul tatu fitovania metodom najmanijih kvadrata u ce.cn
ispitivanom kriti&nom regionu sa redukovanom temperatur om
4)(10_4 < &K 10-1 izvedena Jje vrednost dinamidkog kritiénog
eksponenta =z = 1.71(4). Ova vrednost je u dobrom slaganiu se&
virednosdéu z = 1.75 koju predskazuje konvencionalna teori 2
kritifnog ponasanja za model (d,r) = (2,1), kao i sa vredno%iu
z = 1.69(5) dobijenom mereniima na "idealnom" dvodimenzionalnom

antiferomagnetiku Isiweovog tipa Rb2C0F4 metodom neelastidnog
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rasejavanja neutrona uz visoku rezoluciiju [91. Poéev od ¢t = SGxi0

konstatovano je odstupanije dinamidékog kritié&€nog eksconents - 7
konvencionalne ka manjoj vrednosti =z = 1.54(6), (sl. VI 7
vi.ag), &to bi ukazivalo na uspostavlianje nekonvencicaal g
ponasanja. Ova eksperimentalna vrednost leZi u opssou
z = 1.4 — 2.2 u kojem le¥e i rezultati sada&niih teoriia ze a

A sa razlititim pristupima [Bi. [Da model C, koii je u princio
dozvoljen u ovoj statidkoi klasi univerzalnosti, ne dol=:
obzir jasno Jje, prvao, otuda %to ni jedna od eksperiment:
vrednosti =z ne leZi ni blizu odgovaraijudih teorijskih vrednosi .
(tab. 11.1) i, drugo, %to se nekonvencionalno kritiéno ponz=ian_ -
ne uspostavlja ni pribli2no w celom kritiénom regionu.] Io=F,
usled nesavrsenosti teori iskog modela primenjerog .=
interpretaci ju relaksacionih Mossseauerovih spektara ne moie sg s
sigurnodcu tvrditi da je 1zmerena prava asimptotska vrednoast
dinamiékog kritié&nog eksponenta za model A. Predpostavke iLznescne
u diskusiji o drugim mogudim uzrocima ove devijaciije o
konvencionalnog ponasanja mogude bi bilo proveritl samo uz pomos

teoriia relaksacionih Moesseeauerovih spektara "drugog reda’ koge,

na 2alost, do danas nisu razvijene u numerifkil primenl jivom viou

U regionu redukovane temperature ¢ > 5x1o“3, u kome im
slaganie spektara sa teoriiom BreprFromrpa 1 Marswmaiia save e
dobi jena je vrednost dinamidkog kritié&nog eksponenta z = 1.77(5).
Ova Je wvrednost jo% bliZ2a vrednosti predvidenoi konvencions
teorijom nego ona koia je daobijena u celom ispitivanom reoion
Dtuda se moZ2e zaklijuditi da kornvencionalna teorijia ostarie
snazri naimanie do Tt =z SXIO“S. Ovaj 1e rezultat u sklado =o
teoriijskim predvidanjima Mazenkoa 1 VaLuesa [8]1 da je za dinami "o
klasu univerzalnosti (d,n) = (2,1) model A asimptotski dinacidis
kriti&ni region mnogo u?i nego odgovarajudi statidki krilié&ng
region. Radi1 poredenja, staticki kriti&ni region KFefF, ie

1

relativno &irok 1 prostire se sve do t % 10 [111. Dakle,. KFefF ,
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je dobar predstavnik ove dinamiéke klase univerzalnosti.

Ove utvrdene‘éksperimentalne finjenice, bez obzira na oogr ade
oko interpretaciie dobijene asimptotske vrednosti dinam: &bog
kritifnog eksponenta, prufaju kvalitativno novi uvid u diramide
kritié&no ponasanje realnih sistema koii se mogu opisar
dinamié&kim modelom A. U poredeniu sa do sada najisEerioz g o
eksperimentalnim pristupom ovom problemu [?21, izvedenom tebhn |
koja sigurno pru#a vedée obilije opstih podataka o maoret;
sistemima {(neelasti1éno raseijiavanje neutronal), ovde ity derne
vrednosti izvedene su kao rezultat pracenja kritiénog usporen s i
intervalu redukovane temperature u kome se ona menia vile oad v,
reda velifine i prilazedéi kritié¢noj temperaturi bli¥e nego %to o

prufaju sadasnje moguénosti tehnike neutronskog rasejania.

Otuda, shvata judé¢a k‘.’FeF4 kao modeln: sistem, 1zoesen .
rezultati daju vaZnu podréku postoiedoj shemi dinami&kih k! as-
univerzalnosti u kojoj dvodimenzionalni model A igra uwlogu
"karike koja nedostaie". Predpostavka Mazemnkoa i Vacoss Lo,
opfirnije prodiskutovana u uvodu, da se prividna anomali iz
dinami&kog kritiénog eksponenta za ovaj model moZ*e objasniti samo
1zvanredno uskim asimptotskim dinamiékim kritié&nim regiaoncms, a ne
nekom sustinskam nekonzistentno&éu generalnog teoriiskog
pristupa, dobija ovde svoju eksperimentalnu potvrdu. Sirs
gledano, to znaéi i1 novi korak u upotpunjavanju generale chame
dinamiékih klasa univerzalnosti &ije bi narufavanie uzdraalo some

osnove predstava o dinamici faznih prelaza.

Sa stanovi&ta metodolog: je, u ovol tezi Jje pokazano da
Mosseaverova spektroskopiia predstavlia tehniku za stubi. =2 o
kriti&€ne dinamike spina u magnetnim sistemima komplemsntea u
drugim metodama koije zahtevaiu nesrazmerno mnogo intenzivni =

ulaganija materiijalnih resursa, kao &to je to napr. tehnika
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rasejavanja neutrona.

Ipak, postoji jedan problem koji je zajedni&ki svia sada
poznatim eksperimentalnim metodama: 1zgleda da je, kaao i koo
teoriiskog pristupa, vrlo teZko da se eksperimental no odred;
sasvim pouzdana asimptotska vrednost dinamiékog kriti&noo
eksponenta za (d,n) = (2,1) dinamié&éki model A jer se eksperiment:
toliko blizu kritié¢ne temperature (¢ < 10_4) u realnim sistemiaa

virlo tesko mogu izvesti i interpretirati.
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ABSTRACT

A detailed investigation of the dynamic critical behavic o
the layered antiferromagnet KFqu is presented in this thesiz. It
was pertormed by means of Fe37 Mosseauser spectroscopy above Lhe
critical point TN = 136.15 K taking much care about sample puiritb,
and preparation, avoiding temperature gradients in the sample as
much as possible, and keeping the temperature during SR
acquisition as stable as *3 mk/24 h. On the basis of experiaen’ =

data consisting of several hundred Masseeauer spectra, evidencs =

given that KFEF4 is a good representative +for the dynamio

universality class (d,n) = (2,1) where the nonconservec o o@
parameter is the only slow mode {(dynamic model &). e
temperature dependence of the longitudinal spin autecoriaslat: on

time as evaluated from the spectra using a relaxation theo v ¢
Mossenuer absorption yielded the dynamic critical exponent = 1o
the entire reduced temperature range investigat=id,
4»:~c:10"4 <t < 10“1, a global value of z = 1.71(4) was found which
is compatible with z = 1.75 predicted by the conventiocnal theor,
of the critical slowing down. In a more restricted reg:on
4>e:10-4 < & < 5x10—3 a small deviation from conventional bsha..or
is indicated, whereas the dynamic critical behavior of kFel,

in perfect accordance [z = 1.77(5)1 with the conventional th=c-
down to at least ¢ = 5x10-3. This 1is 1in agreement with tne
sugaestion of Mazenco and Vacws [B81 that the dynamic criltic.
region of the 2d model A must be exceptionally narrow thius
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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