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Predgovor

Tokom poslednjih decenija, u fizici kondenzovane materije posebna painja se posvecuje
kvazi-dvodimenzionalnim kupratnim antiferomagnetima, s obzirom da se radi o jedinjenjima
koja pri dopiranju pokazuju efekat visokotemperaturske superprovodnosti. Postoje brojne, kako
eksperimentalne, tako i teorijske studije koje se odnose na ponasSanje ovih jedinjenja u nedopi-
ranom stanju, buduci da se smatra da postoji veza izmedu svojstava nedopiranih jedinjenja 1
mehanizma njthovog prelaska u superprovodno stanje. Cilj ove doktorske disertacije jeste da
doprinese takvim istraZivanjima.

Neposrednu motivaciju za izu¢avanje navedene grupe jedinjenja predstavijali su prvenstveno
eksperimentalni radovi sa rezultatima koje smo pokusali teorijski da reprodukujemo, kao i teorij-
ski radovi na osnovu kojih smo uporedivali nase rezultate sa rezultatima koje daju druge teorije i
drugit modeli. Najvecéi deo sprovedenih analiza odnosi se na jedinjenja LasCuQOy 1Y BasCuzOg,
koja su najvise izucavana u literaturi. Za ove sisteme izvrseno je iscrpno istrazivanje magnetnih
1 termodinamickih osobina, kao sto su magnonski spektar, magnetizacija, unutrasnja energija,
magnonska specificna toplota, magnetna susceptibilnost itd. Na osnovu dobijenih rezultata,
pokusali smo da izdvojimo svojstva koja su zajednicka za ovu grupu jedinjenja, da ukazZemo na
osobenosti svakog od njih i zakljucimo koji su od uvedenih parametara dominantni za njihovo
ponasanje.

Svoju zahvalnost dugujem svim clanovima Katedre za teorijsku fiziku koji su me tokom go-
dina svojom predanoséu za rad i brojnim korisnim savetima bodrili i usmeravali v naucnom
razvoju, podsticuci me na putu prerastanja naucnih pokusaja u doktorsku disertaciju. Posebno
se zahvaljujem mom mentoru, profesoru Milanu Panti¢u, na svesrdnoj pomoci, koja se ogledala
kako w izboru teme aktuelne u savremenoj teorijskoj fizici kondenzovane materije, tako i u
kritickom pristupu, brojnim savetima i neumornom pracenju izrade ove doktorske disertacije,
od njenih pocetaka do zavrsnog oblika. Takode, svojom pomoci neizmerno me je zaduZio pro-
fesor Mario Skrinjar, koji mi je otvorio vrata bavljenja naucénim radom, dao mi na tom putu
prve lekcije, 1 uvek sa puno strpljenja bio spreman da pomogne.

Novi Sad, april 2011. godine mr Milica Rutonjski
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Uvod

Otkri¢em visokotemperaturske superprovodnosti u keramickom oksidu bakra, lantana i bari-
juma 1986. godine [1] zapoc¢inje niz kako eksperimentalnih istrazivanja novih materijala s
takvim svojstvima, tako i pokusSaja nalazenja teorijskog modela koji bi opisao njihovo ponasanje.
Tako je do danas postavljeno vise teorija koje bi trebalo da objasne visokotemperatursku su-
perprovodnost, traganje za novim visokotemperaturskim superprovodnicima bilo je i jeste u
najvecoj meri empirijsko, buduc¢i da jedinstvena teorija koja bi mogla da ukaze na pravac
razvoja takvih materijala jos uvek nije poznata.

Proucavanjem visokotemperaturskih superprovodnika u nedopiranoj fazi primeceno je da
oni imaju zajednicke strukturne karakteristike za koje se pretpostavlja da igraju znacajnu
ulogu u mehanizmu prelaska ovih materijala u superprovodno stanje. Iz tog razloga, u teo-
rijskim istrazivanjima ovih materijala u poslednjih nekoliko decenija velika paznja se posvecuje
izucavanju njihovih osobina upravo u nedopiranom rezimu. Naime, struktura ,roditeljskih” je-
dinjenja visokotemperaturskih kupratnih superprovodnika (kao sto su LayCuOy4, YBayCu3Og,
turni konstituent jedna ili vise bliskih CuOy ravni, koje predstavljaju pravougaone resetke
bakarnih jona, povezanih medu sobom jonima kiseonika. Siri pregled najpoznatijih visokotem-
peraturskih kupratnih superprovodnika, njihove kristalne i magnetne strukture i faznih dija-
grama moze se naéi u [2-5]. Vazna osobina perovskitnih bakarnih oksida je antiferomagnetno
uredenje spinova bakra u CuO; ravnima. Jaka interakcija izmene spinova Supljina na jonima
bakra Cu®", posredno preko jona kiseonika, dovodi do trodimenzionalnog antiferomagnetnog
uredenja, sa relativno visokim Nelovim temperaturama T = 300 — 500 K. Eksperimentalno
je utvrdeno da je Cu — Cu interakcija izmene unutar ravni za nekoliko redova veli¢ine veca
od Cu — Cu interakcije izmedu susednih ravni, usled c¢ega se ova jedinjenja mogu smatrati
kvazi-dvodimenzionalnim.

Predmet ove doktorske disertacije je teorijsko istrazivanje osobina jako korelisanih kvazi-
dvodimenzionalnih nedopiranih kuprata, koji su interesantni kako zbog svoje superprovodnosti,
Sto ih ¢ini privlacnim sa stanovista tehnoloske primene, tako i sa strogo teorijskog aspekta,
buduéi da se mogu relativno uspesno aproksimirati dvodimenzionalnim spinskim Hajzenber-
govim antiferomagnetom, modelom od fundamentalnog znacaja u statistickoj fizici. Paznja ¢e
prvenstveno biti posveéena proucavanju magnetnih osobina nedopiranog La,CuQy, jedinjenja
koje na niskim temperaturama, pri dopiranju sa Ba, Sr ili Ca prelazi u superprovodno stanje
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i koje je tipican predstavnik kvazi-dvodimenzionalnih kupratnih antiferomagneta sa jednom
CuO, ravni koja se ponavlja (eksperimentalno je pokazano da NdyCuOy i SroCuOyCly pose-
duju strukturu slicnu strukturi LayCuQO,4). Pored toga, za LayCuOy postoji mnostvo eksper-
imentalnih studija koje ukazuju na potrebu za nalazenjem teorijskog modela koji bi dobro
opisivao magnetna svojstva ovog jedinjenja u nedopiranom rezimu u opsegu temperatura od
apsolutne nule do Nelove temperature (7). Teorija spinskih talasa daje slaganje sa eksper-
imentalno dobijenim rezultatima samo na niskim temperaturama, dok je teorija Svingerovih
bozona bolja, ali i ona daje dobro slaganje samo do temperatura 0.8 7. Prema tome, namece
se potreba za teorijskim modelom koji bi dao slaganje sa eksperimentom i na temperaturama
bliskim T’y i istovremeno razresio neusaglasenost u literaturi po pitanju prirode (tipa) interak-
cije drugih suseda u ravni (fero- ili antiferomagnetna). Dalje, u okviru ovog modela potrebno je
analizirati niskotemperatursko ponasanje svojstava kao sto su magnetizacija i magnonski udeo
u specificnoj toploti, s obzirom na mogué¢u vezu sa mehanizmom prelaska u superprovodno
stanje. Takode, s obzirom da je u literaturi posveéena paznja i odredivanju magnetne sus-
ceptibilnosti ovog jedinjenja, korisno je proveriti kakvi rezultati slede iz modelnog hamiltoni-
jana uvedenog u ovom radu. Pored LasCuQOy, veéinu navedenih svojstava ispitivac¢emo i za
YBayCusOg, kupratni antiferomagnet ¢ija magnetna elementarna ¢elija sadrzi dve bliske CuOq
ravni, koji je u nedopiranom stanju u literaturi manje izucavan, ali je zarad pokusaja nalazenja
zajednickih svojstava ove grupe kuprata znacajno ukazati na slicnosti i razlike izmedu mag-
netnih karakteristika ova dva jedinjenja. S obzirom da je naSa paznja prvenstveno usmerena
na one karakteristike kvazi-dvodimenzionalnih kupratnih antiferomagneta za koje su dostupni
eksperimentalni podaci, iz zaista bogate literature posvecene ovim jedinjenjima u najvec¢oj smo
meri konsultovali radove u kojima su dati eksperimentalni podaci koje smo pokusali teorijski
da reprodukujemo, kao i teorijske radove sa kojima smo mogli da uporedimo rezultate dobijene
razli¢itim metodama. Naves¢emo sada, u kra¢im crtama, one zakljucke iz literature koji su
predstavljali neposrednu motivaciju za nase istrazivanje, i izloziti koje smo analize izvrsili u
cilju sticanja opste slike o magnetnim svojstvima nedopiranih kupratnih antiferomagneta.
Jedna od polaznih tacaka u nasem istrazivanju bio je rad Coldea et al. [6] u kojem je
dat spektar elementarnih ekscitacija LayCuO,4 na niskim temperaturama (10 K), dobijen ne-
elasticnim neutronskim rasejanjem. U tom radu slaganje sa eksperimentom dobijeno je na
dva nacina. Spektar je najpre reprodukovan na osnovu Hajzenbergovog hamiltonijana sa fero-
magnetnom interakcijom izmedu drugih suseda u ravni ("next-nearest-neighbours” (NNN) in-
terakcija), Sto je u kontradikciji sa teorijskim pretpostavkama [7], koje predvidaju antifero-
magnetnu NNN interakciju. Stoga je uraden drugi fit, koriste¢i spinski hamiltonijan dobijen
razvojem Habardovog hamiltonijana, sto je takode dalo dobro slaganje sa eksperimentom,
ovoga puta sa antiferomagnetnom NNN interakcijom. Prema tome, pitanje znaka NNN inter-
akcije ostalo je otvoreno, Sto ukazuje na neophodnost nezavisne provere vrednosti dobijenih za
integrale izmene. U tom cilju reprodukova¢emo eksperimentalno dobijeni magnonski spektar
u okviru teorije linearnih spinskih talasa (Linear Spin-Wave theory, LSW) i pomoéu metoda
Grinovih funkcija (Green’s functions, GF) koristeéi Hajzenbergov model sa drugim i tre¢im
susedima, i pokazacemo da je analiza Nelove temperature ta koja uvodi strogo ogranicenje
na izbor, kako modela, tako i parametara. Pri tome ¢emo za dobijanje magnonskog spek-
tra na niskim temperaturama koristiti Kalenovu aproksimaciju [8] za dekuplovanje visih Gri-
novih funkcija, dok ¢emo za odredivanje kriticne temperature GF viseg reda dekuplovati tja-
blikovskom aproksimacijom [9]. NaSe rezultate za Nelovu temperaturu uporedi¢emo sa ekspe-
rimentalno odredenom vrednoscu [10,11] i ispitati zavisnost kriticne temperature od razlicitih
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parametara sistema, kako bi utvrdili koji od njih ima kljuénu ulogu u uspostavljanju trodimen-
zionalnog dugodometnog uredenja.

Dalje, fazni dijagram Lay,CuO,4 pokazuje da se u nedopiranoj fazi ovo jedinjenje na niskim
temperaturama karakteriSe ortorombnom strukturom, a da u tetragonalnu strukturu prelazi
tek na temperaturi Ty, = 530 K (za razliku od SroCuO,Cly kod kojeg nije detektovan strukturni
prelaz u ortorombnu strukturu sve do bar 10 K). U literaturi, pak, ¢esto se izucava tetragonalna
struktura [6,12,13] ¢ak i na niskim temperaturama, sto je uslovljeno kako malom razlikom u
parametrima izmedu ove dve faze, tako i ¢injenicom da La;CuQO4 u superprovodnom stanju u
odredenom opsegu koncentracija primesa ima tetragonalnu strukturu. Stoga je interesantno
analizirati obe strukture, kako na niskim, tako i na visokim temperaturama i proveriti da li
je i kada opravdano zamenjivati ortorombnu strukturu tetragonalnom. Pokazace se da oda-
tle (konkretno iz ispitivanja zavisnosti Nelove temperature od spinske anizotropije) proisticu
zanimljivi zakljucci vezano za egzistenciju dugodometnog uredenja kod tetragonalnih sistema
tipa LayCuQy, ukljucéujudi slucajeve koji nisu obuhvaéeni Mermin-Vagnerovom teoremom [14]
koja definise uslove odsustva spontane magnetizacije za jedno(1D)- i dvodimenzionalni (2D)
Hajzenbergov model. Videéemo da je polaze¢i od poznate Bogoljubovljeve nejednakosti [15]
moguce analiticki ispitati uticaj strukture na egzistenciju spontane magnetizacije u sistemima
gorenavedenog tipa.

Zatim, u literaturi se mogu naci rezultati za ponasanje magnetizacije LaoCuO,4 u blizini
apsolutne nule (Matsumara et al. [16]) dobijeni kori¢enjem nuklearne magnetne rezonance, kao
i neutronskom difrakcijom dobijena temperaturska zavisnost magnetizacije (u temperaturskom
intervalu izmedu apsolutne nule i Nelove temperature) za LayCuO4 i YBagCuzOg (Keimer et
al. [10]). Stoga ¢emo u okviru GF metoda ispitati ponasanje magnetizacije za oba jedinjenja i
uporediti naSe rezultate sa eksperimentom i sa rezultatima drugih teorija. Za slucaj LayCuQOy
sproves¢emo racun i u okviru LSW teorije, u cilju poredenja spinskog i bozonskog prilaza.
Analizira¢emo takode zavisnost magnetizacije podresetke LaosCuO4 od dimenzionalnosti, kao
i prisustva i veli¢ine interakcije drugih suseda, kako bi utvrdili uticaj frustracije na osnovna
magnetna svojstva ovog jedinjenja. Posebna paznja bi¢e posveéena ispitivanju niskotempera-
turske magnetizacije, kako u okviru spinskog, tako i bozonskog prilaza. Predmet analize bice i
visokotemperatursko ponasanje (kritiéni eksponent [3).

Dalje, u literaturi se mogu naci radovi u kojima je procenjivan magnonski udeo u specifi¢noj
toploti LagCuQy4 [17-20], s obzirom da se oduzimanjem tog doprinosa od ukupne specifiéne
toplote nedopiranog uzorka moze proceniti fononski udeo, prisutan i u superprovodnom uzorku.
Koriste¢i na§ model, proceni¢emo magnonsku specificnu toplotu posmatranog jedinjenja u
okviru GF metoda, posebno razmatrajuéi zavisnost od dimenzionalnosti i frustracije. Ispita¢emo
niskotemperatursko ponasanje u dugotalasnoj aproksimaciji, kao i ponasanje u blizini temper-
ature faznog prelaza (kriticni eksponent «). Uzimajuéi u obzir da se u literaturi uglavnom
razmatra jednostavan 2D model sa interakcijom najblizih suseda u okviru teorije linearnih
spinskih talasa, izracuna¢emo popravku koju na LSW rezultat daje nas 3D ortorombni model
sa planarnom frustracijom, analiziraju¢i zasebno niskotemperatursko ponasanje. Racun ¢emo
u okviru GF metoda sprovesti i za YBayCuzOg, u cilju ispitivanja slicnosti u ponasanju ova
dva jedinjenja.

Jedno od svojstava kupratnih antiferomagneta kojem se u literaturi takode posvecuje paznja
jeste magnetna susceptibilnost nedopiranog LasCuQy, za koju postoje eksperimentalne [21] i
teorijske [22,23] studije. S obzirom da se u navedenim teorijskim radovima eksperimentalno do-
bijena temperaturska zavisnost reprodukuje pomoc¢u modelnog hamiltonijana u kojem je uzeta
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interakcija Dalosinski-Morija, ispitatemo kakvo slaganje sa eksperimentom daje nas model
u kome je navedena interakcija zanemarena, i utvrditi granice primenljivosti koje to pojed-
nostavljenje postavlja nasem modelu. Zarad poredenja sa teorijskim rezultatima u literaturi,
ispita¢emo paralelnu magnetnu susceptibilnost najpre u okviru LSW teorije, za koju se oc¢ekuje
da daje dobar opis na niskim temperaturama, a zatim u okviru GF metoda (u tjablikovskoj
aproksimaciji) i u aproksimaciji srednjeg polja (Mean-Field Approzimation, MFA) kako na
temperaturama ispod kriti¢ne, tako i u paramagnetnoj fazi. Za YBayCusOg ¢e usled slozenosti
biti dat samo MFA rezultat.

Doktorska disertacija je koncipirana na sledeé¢i nac¢in: u Poglavlju 1 dat je krac¢i prikaz
struktura i osobina nekih poznatih visokotemperaturskih superprovodnika, zajedno sa odgo-
varajué¢im faznim dijagramima i modelima koji opisuju mehanizam realizacije elektricne provo-
dnosti u tim jedinjenjima. Detaljniji opis kristalne i magnetne strukture kupratnih antifero-
magneta La;CuO, i YBayCu3Og, na koje se odnosi najveci deo teorijske analize u radu, dat
je u Poglavlju 2. U istom poglavlju navedeni su efektivni Hajzenbergovi hamiltonijani za oba
jedinjenja, u kojima su sazete dominantne interakcije izmene i koji predstavljaju polaznu tacku
u odredivanju magnetnih i termodinamickih veli¢ina razmatranih u radu. U Poglavlju 3 date
su osnovne napomene vezane za Hajzenbergov antiferomagnet, kao i kraé¢i opis primenjenih
teorijskih pristupa: teorije linearnih spinskih talasa, metoda Grinovih funkcija i aproksimacije
srednjeg (molekulskog) polja. Posebno su opisane tjablikovska i Kalenova aproksimacija, koje
su koriS¢ene za dekuplovanje Grinovih funkcija viseg reda. Poglavlje 4 sadrzi analizu broj-
nih magnetnih svojstava (magnonskog spektra, magnetizacije podresetke, magnonskog udela
u specificnoj toploti, paralelne magnetne susceptibilnosti) LaysCuQO,4 u okviru teorije linearnih
spinskih talasa. Rezultati su uporedeni sa postoje¢im eksperimentalnim podacima, na os-
novu Cega je procenjena granica vazenja ove teorije u datom slucaju. Pored toga, izvrseno je
poredenje sa rezultatima LSW teorije za jednostavan model posmatranog jedinjenja (kvadratna
reSetka bez planarne frustracije), ¢esto koriséen u literaturi. Analiza navedenih svojstava za
LasCuOy i YBayCu3zOg u okviru metoda Grinovih funkcija, zajedno sa poredenjima sa ekspe-
rimentalnim rezultatima kao i rezultatima drugih teorija navedenim u literaturi, data je u
Poglavlju 5. U okviru tog poglavlja izvrseno je i ispitivanje tetragonalne strukture Lay;CuO,
i data ocena opravdanosti aproksimacije ortorombne strukture tetragonalnom. Magnetna sus-
ceptibilnost izracunata je i u aproksimaciji srednjeg polja, zarad poredenja sa MFA rezultatima
dobijenim u literaturi za model LayCuQy sa interakcijom Dalosinski-Morija. Pri tome treba na-
glasiti da je analiza La;CuQ, iscrpnija od analize rezultata dobijenih za YBayCu3Og, s obzirom
da oskudni eksperimentalni podaci i teorijski rezultati za nedopirano jedinjenje ogranicavaju
mogucénost komparativne analize. Poglavlje 6 je strogo analitickog karaktera i sadrzi dokaz,
zasnovan na upotrebi Bogoljubovljeve nejednakosti, nepostojanja spontane magnetizacije na
konacnim temperaturama za izotropne tetragonalne sisteme tipa LasCuQO4. Osnovni zakljucci
istrazivanja sazeti su u Poglavlju 7.




Poglavlje 1

»~Roditeljska” jedinjenja
visokotemperaturskih superprovodnika
kao primer kvazi-dvodimenzionalnih
kupratnih antiferomagneta

Od otkrica visokotemperaturskih superprovodnika velika paznja posvecuje se osobenostima ovih
jedinjenja u izolatorskoj fazi, u cilju objasnjenja njihovog prelaska u superprovodno stanje. S
obzirom da je zajednicka strukturna karakteristika ovih jedinjenja postojanje CuQOs ravni, koje
su u nedopiranoj fazi antiferomagnetno uredene i okarakterisane integralima izmene za neko-
liko redova veli¢ine ve¢im od onih izmedu susednih ravni, to se ova jedinjenja smatraju kvazi-
dvodimenzionalnim i mogu se relativno dobro opisati dvodimenzionalnim antiferomagnentim
Hajzenbergovim modelom. Ipak, kao Sto ¢e biti pokazano, korektan opis kupratnih antifero-
magneta mora uzeti u obzir trodimenzionalno (3D) antiferomagnetno uredenje ,roditeljskih”
jedinjenja visokotemperaturskih superprovodnika, koje je rezultat zajednickog uticaja jake in-
terakcije izmene i male spinske anizotropije unutar ravni, i slabe interplanarne interakcije.

1.1 Zasto bas kvazi-dvodimenzionalni kupratni
antiferomagneti

Pojava superprovodnosti otkrivena je 1911. godine, kada je holandski fizicar Kamerling Ones
(Kamerlingh Onnes) ustanovio da ispod kriti¢ne temperature T ~ 4.2 K otpor zive (Hg) opada
¢ak 107 puta u odnosu na vrednost koja odgovara sobnoj temperaturi. Za ovim otkri¢em usle-
dio je niz istrazivanja kojima je utvrdeno da superprovodne osobine, na temperaturama ispod
kriticne, pokazuje oko dvadeset metalnih elemenata (Nb, Pb, In...) i oko hiljadu jedinjenja i le-
gura. Zastoj u istrazivanjima nastupio je po¢etkom sedamdesetih godina proslog veka kada se,
nakon otkri¢a superprovodnosti kod Nb3Ge na temperaturama ispod Ty =~ 23.2 K, na osnovu
izvesnih teorijskih predvidanja mislilo da se u nastojanjima da se dobiju §to vise vrednosti
kriti¢cnih temperatura ne moze dalje oti¢i. Medutim, istrazivanja keramickih oksida sa kristal-
nom strukturom tipa perovskita dovela su sredinom osamdesetih godina do znac¢ajnog prodora
Milerovim (Mediller) i Bednorcovim (Bednorz) otkri¢em superprovodnosti [1] u keramickom ok-
sidu bakra, lantana i barijuma (LayCuOy4 dopiran barijumom) na temperaturama ispod cak
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14 Teorijska istrazivanja osobina jako korelisanih kvazi-dvodimenzionalnih. . .

Te ~ 30 K. Dalja ispitivanja su pokazala da se ovo jedinjenje (krace zvano LMCO, gde je sa M
oznac¢en metal kojim se dopira) moze dopirati i drugim primesama (Ca, Sr), ¢ime se kriticna
temperatura menja.

Otkrice superprovodnog keramickog oksida LMCO oznacava pocetak sintetisanja i izucava-
nja visokotemperaturskih superprovodnika. Usledilo je otkri¢e superprovodnosti u jedinjenju
YBayCu3Og,, sa kriticnom temperaurom 7o ~ 77K [2,3]. Otada, sintetizovani su uzorci
mnogobrojnih superprovodnika bakarnih oksida. Neki od njih su zajedno sa svojim kriticnim
temperaturama prikazani u Tabeli 1.

TABELA 1

Materijal Te(K)
HgBa,CayCu3Og 133
TlgC&gB&QCUgOlO 125
YBaQCU307 92
BigSIQC&CUQOg 89
Lay g5510.15CuOy 39
Nd; 35Ceg,15CuO4 24

Posmatranjem kristalne strukture superprovodnih bakarnih oksida uocava se slicnost sa
kristalnom strukturom perovskita [24]. Perovskitna struktura je karakteristicna za jedinjenja
sa hemijskom formulom ABOQOj. Idealnu strukturu perovskita ¢ini kubna kristalna resetka,
kod koje nemetalni anjoni kiseonika formiraju oktaedar oko nemetalnog katjona B, pri ¢emu
osam takvih oktaedara okruzuju metalni katjon A veéeg radijusa. Takva struktura nazvana
je perovskitna jer je otkrivena kod minerala perovskita CaTiOs i zadrzala je to ime premda
je kasnije utvrdeno da je struktura CaTiOs ortorombna. Istrazivanja su pokazala da veoma
mali broj oksida tipa perovskita ima na sobnim temperaturama jednostavnu kubnu strukturu,
ali da mnogi od njih trpe prelaz u istu na visim temperaturama. Takode, za perovskite je
karakteristicna promena kristalografskog sistema u tetragonalni ili ortorombni pri dodavanju
male koli¢ine primesa.

Imajuc¢i u vidu strukturu perovskita, struktura superprovodnih bakarnih oksida moze se
posmatrati kao da je sastavljena od blokova perovskitne strukture, pomerenih jednih u odnosu
na druge ili umetnutih izmedu razli¢itih slojeva. Pri tome se uocava da je zajednicki struk-
turni element superprovodnih bakarnih oksida jedna ili viSe bliskih, medusobno
paralelnih CuQO, ravni, razdvojenih slojevima drugih atoma (La, O, Ba, Y...). U tim ravni-
ma atomi bakra su u kvadratnoj ili pravougaonoj koordinaciji pri ¢emu rastojanje Cu—QO iznosi
priblizno 0.19nm. Eksperimentalno je utvrdeno da kriticna temperatura bakarnih oksida za-
visi od broja bliskih susednih CuOy ravni i to tako Sto raste sa povecanjem tog broja od
jedan do tri!, pri ¢emu je primeéeno da s daljim poveéanjem tog broja dolazi do zasiéenja
u rastu kriti¢ne temperature. Slojevi koji razdvajaju CuO, primaju elektrone iz CuO, ravni
ili ih predaju istima, usled cega ove ravni postaju elektronski aktivne, tj. u njima se javlja
provodnost Supljinskog (p), odnosno elektronskog (n) tipa.

Ova svojstva CuOs ravni ukazuju na bitnu povezanost pojave superprovodnosti sa pro-
cesima koji se desavaju u CuO; ravnima visokotemperaturskih superprovodnika, te se cesto
problem izuc¢avanja njihove strukture pojednostavljuje ograni¢cavanjem na analizu CuO, ravni,

INa primer, jedinjenje TloCasBagsCuzQOip, &ija je kritiéna temperatura visoka i iznosi To ~ 125K, ima u
svojoj strukturi tri bliske CuOs ravni.
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sto je opravdano s obzirom da su integrali izmene u tim ravnima za nekoliko redova veli¢ine
veéi od integrala izmene izmedu susednih ravni, usled cega se ova jedinjenja tretiraju kao
kvazi-dvodimenzionalna.

Druga bitna karakteristika superprovodnih bakarnih oksida je antiferomagnetno dugodo-
metno uredenje nedopiranih jedinjenja. Antiferomagnetno (AFM) uredenje podrazumeva
(prema Nelu) skup dve ili vise razlicito orijentisanih feromagnetnih podresetki, pri ¢emu
se najblizi susedi nalaze u ¢vorovima koji pripadaju razlicitim podresetkama (detaljnije u
odeljku 3.1). Pri dopiranju, dugodometno uredenje spinova biva unisteno, ali je eksperimen-
talno (neelasti¢cnim neutronskim rasejanjem) utvrdeno da se u superprovodnoj fazi zadrzava
kratkodometno uredenje spinova koje je na malim rastojanjima blisko onom uo¢enom u nedopi-
ranom stanju ispod Nelove temperature. S obzirom na to da se antiferomagnetne korelacije
javljaju i u superprovodnoj fazi, antiferomagnetizam ovih jedinjenja Cesto se povezuje sa nji-
hovom superprovodnoscu, te je velik broj radova posvecen upravo izucavanju magnetnih oso-
bina nedopiranih (,roditeljskih”) jedinjenja visokotemperaturskih superprovodnih kupratnih
oksida.

1.2 Primeri visokotemperaturskih superprovodnih
kupratnih oksida

Premda ¢e u ovoj doktorskoj disertaciji paznja biti posvecena roditeljskim jedinjenjima viso-
kotemperaturskih kupratnih superprovodnika, u ovom odeljku ¢e zarad sticanja opstije slike
biti dati fazni dijagrami dopiranih jedinjenja i ukratko ¢e biti navedeni mehanizmi realizacije
elektricne provodnosti u CuQO, ravnima ovih jedinjenja.

Fazni dijagrami Lay_,Sr,CuQOy4 i Ndy_,Ce,CuO, pokazuju veliku slicnost (Slika 1.). Oba
jedinjenja su u nedopiranom stanju antiferomagnetno uredena sa slicnim Nelovim temperatu-
rama, s tom razlikom $to je antiferomagnetna faza stabilnija za Ndy_,Ce,CuQO, (narusava se
tek za koncentraciju primesa od x ~ 0.12). Sa daljim porastom koncentracije primesa, kod
oba jedinjenja se na niskim temperaturama javlja superprovodna faza sa najvisom kriticnom
temperaturom koja odgovara koncentraciji primesa od oko x ~ 0.15.

3001 Nd,.«CexCuOy4 LaySryCuOy4
— 200|—
=}
~
100} AFM
superprovodna faza spinsko
ﬁstaklo superprovodna faza
0L | o | SPOP \
0.3 0.2 0.1 00 0.1 0.2 0.3
Koncentracija Ce, x Koncentracija Sr, x

Sl. 1: Poredenje faznih dijagrama za LagCuOy4 i Ndo_,Ce; CuOy [2]

Interesantno je uporediti nacine na koje se u CuO, ravnima realizuje elektri¢na provod-
nost u ova dva jedinjenja. U slucaju Las ,Sr,CuO, metalno stanje postize se tako Sto se
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joni trovalentnog lantana (La®') zamenjuju dvovalentnim stroncijumom (Sr*"). Usled toga,
radi ocuvanja elektricne neutralnosti, dolazi do odlazenja elektrona iz CuO, ravni, tacnije iz
p—ljuski kiseonikovih jona O koji prelaze u O~ stanje sa jednom supljinom u p—Iljusci. Za
razliku od Lag_,Sr,CuQOy4, CuO, ravni Nd;_,Ce,CuO, se dopiraju elektronima. Naime, trova-
lentni neodijum (Nd*") zamenjuje se éetvorovalentnim cerijumom (Ce*") zbog ¢ega se visak
elektrona prenosi u CuO, ravan. Smatra se (videti referencu [4]) da se ti elektroni smestaju
na bakarne jone Cu*" ¢ime oni prelaze u stanje Cu™ sa popunjenom d—ljuskom. U ovom,
kao i u prethodnom slucaju, znak Holovog (Hall) koeficijenta potvrdio je o kojoj se vrsti nosi-
laca naelektrisanja radi. Zanimljivo je zapaziti (Sl. 1.) da kod jedinjenja koja se dopiraju
elektronima, superprovodna faza postoji u mnogo uzem opsegu koncentracija primesa.

Za razliku od prethodno opisanih jedinjenja, YBayCuzOg, se karakterise time sto poseduje
CuO, ravni koje nisu samostalne, ve¢ se nalaze u grupama od po dve [2,3]. Ove ravni razdvojene
su jonima itrijuma, koji s njima ¢ine jako povezan CuO; — Y?T — CuO, dvosloj. Parovi
CuO; ravni su medusobno razdvojeni slojevima atoma Cu, Ba i O, koji obrazuju ,rezervoar
naelektrisanja”.

U strukturi YBayCuzOg,, postoje dve vrste mesta za atome bakra:

e Cul u okviru jednodimenzionalnih struktura duz b-pravaca elementarne celije, tzv. Cul-
O1 lanaca

e Cu2 u okviru CuOy ravni
1 tri vrste mesta za atome kiseonika:

e O1 u okviru Cul-O1 lanaca

e 021 O3 u okviru CuOy ravni

e 04, tzv. apeksni kiseonik, ¢iji je polozaj izmedu Cul i Cu2
U nedopiranom jedinjenju, atomi bakra u CuO, ravnima su u kvadratno planarnoj koordinaciji
(vezani su sa dva O2 i O3 kiseonikova atoma) i nalaze se u stanju Cu®t. Za razliku od
njih, atomi bakra na mestima Cul vezani su sa dva apeksna kiseonika O4 i nalaze se u Cu*t
stanju. Prema tome, YBayCu3Og., poseduje antiferomagnetno uredenje koje potice od spinova
Supljina bakarnih jona u CuOs ravnima, s obzirom da joni bakra na mestima Cul nemaju
magnetni moment.

Za razliku od prethodno opisanih jedinjenja, metalno stanje se kod YBayCuzOg, postize
dopiranjem kiseonikovim atomima. Promene koje pri tome nastaju mogu se pratiti na faznom
dijagramu ovog jedinjenja (Slika 2.). Pri dopiranju, sve do koncentracije x ~ 0.2 odrzava se
¢isto antiferomagnetno stanje, jer se atomi kiseonika s jednakom verovatnoc¢om rasporeduju
u oba pravca (i aib ) elementarne éelije, formirajuéi samo monomere Cu*t — O~ — Cu",
S povetanjem koncentracije kiseonika (0.2 < x < 0.4), formiraju se fragmenti lanaca (Cu —
O — Cu — O — Cu) koji su jos uvek slucajno orjentisani tako da kristalna struktura ostaje
tetragonalna. U ovom opsegu koncentracija kiseonikovih atoma antiferomagnetno stanje se
naziva dopiranim, jer se u CuO, ravnima javlja mala koncentracija supljina. Ova ¢injenica
se objasnjava time §to da bi se formirali O~ joni duz Cul-O1 lanaca, treba dovesti elek-
trone iz drugih delova kristala, najverovatnije [4] iz CuO, ravni. Sa poveéanjem koncentracije
kiseonikovih atoma (x ~ 0.4), fragmenti lanaca pocinju da se ureduju u pravcu b elemen-
tarne celije, obrazujuci tako superstrukturu s naizmeni¢nim smenjivanjem skoro popunjenih i
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skoro praznih Cul—O1 lanaca. Ovo je praceno znacajnim povecanjem koncentracije Supljina
u CuO, ravnima. Usled izmenske interakcije spinova bakra sa spinovima novonastalih Supljina
u p—ljuskama kiseonikovih atoma u tim ravnima, u sistemu dolazi do narusavanja antife-
romagnetnog uredenja i on prelazi u metalno stanje koje na niskim temperaturama postaje
superprovodno. S obzirom na asimetriju izmedu pravaca a i b, pri koncentraciji x ~ 0.4 dolazi
do strukturnog prelaza iz tetragonalne u ortorombnu strukturu.

500
YBa,Cu;0g,,
400
tetxagonalna ortorombna
strulgtura struktura
300 —
) =)
- o)
~ &~
& 200 - — 100
AFM
100 —
superprovodna faza
0 | | |
0 0.2 0.4 0.6 0.8 1.0

Koncentracija kiseonika, x
SL. 2: Fazni dijagram YBasCu3Og4s [2]

Ako dalje dopiramo YBayCusOg., kiseonikom, atomi kiseonika ¢e, formirajuéi u pocetku
samo kratke fragmente, popunjavati prazne Cul—O1 lance u gorespomenutoj superstrukturi, te
se koncentracija Supljina u CuO, ravnima ne povecava, $to je u zavisnosti kriticne temperature
od koncentracije kiseonika opisano pojavom ravnog platoa na temperaturi 7o ~ 60K. Sa
daljim povecanjem koncentracije kiseonika, ovi se fragmenti produzuju obrazujudéi lance, ¢ime
se opet povec¢ava koncentracija Supljina u CuQOs ravnima.

Nazalost, nemoguce je ispitati da li se moze dobiti visa kriticna temperatura povecavanjem
koncentracije kiseonikovih atoma iznad x = 1, jer je za x = 1 struktura lanaca u potpunosti
dovrsena.
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Poglavlje 2

Antiferomagnetni kupratni oksidi
LaQCuO4 i YBaQCU306

2.1 Kristalna i magnetna struktura La,CuQO;,

S obzirom da ¢e u ovoj doktorskoj disertaciji najveca paznja biti posvecena ispitivanju ele-
mentarnih ekscitacija i termodinamickih osobina La;CuQ,, detaljnije ¢emo opisati njegovu
kristalnu strukturu i magnetno uredenje. U tom cilju, posmatra¢emo fazni dijagram dopiranog
jedinjenja Lay_,M,CuOy (Slika 3.).

600 [
Laz_xerCuO4
500
tetragonalna
400 |- struktura
2
&~ 300
200
struktura
100 _
spinsko
staklo
o L “superprovodna faza

0 0.1 0.2 0.3 0.4
Koncentracija Sr, x

SL. 3: Fazni dijagram LagCuOy4 u zavisnosti od koncentracije stroncijuma [2]
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Sa faznog dijagrama vidi se da na temperaturama iznad T,; = 530 K LayCuQO, kristalise
u tetragonalnom kristalografskom sistemu, sa konstantama resetke a; = b, ~ 0.378 nm i
¢y ~ 1.32nm [2]. Prisnizavanju temperature dolazi do strukturnog prelaza iz tetragonalne u or-
torombnu kristalnu strukturu, usled zakretanja CuOg oktaedara oko odgovarajuce ose simetrije
u CuO, ravni'. Na niZim temperaturama strukturni prelazi nisu detektovani, te se moze za-
kljuciti da nedopirani LayCuO,4 na temperaturama ispod T}; kristaliSe u ortorombnom kristalo-
grafskom sistemu, sa konstantama resetke a, = 0.534nm, b, = 0.541 nm i ¢, = 1.314 nm [25,26].

Razmotrimo sada elektronske konfiguracije elemenata koji obrazuju ovo jedinjenje:

Cu: [Ar](3d)™ (4s)*

La: [Xe](5d)*(65)?
O: [He](2s)*(2p)*

U kristalu, lantan se nalazi u La®' stanju koje odgovara stabilnoj konfiguraciji ksenona, kiseonik
u O?” stanju kojem odgovara popunjena p-ljuska, a bakar, s obzirom da se mora o¢uvati
elektriéna neutralnost, mora biti u Cu?* stanju.

Kristalnu strukturu La,CuOy (Slika 4.) ¢ine samostalne CuO, ravni, na medusobnom
rastojanju koje iznosi priblizno 0.66 nm, razdvojene jedna od druge sa dva nemagnetna LaO
sloja (tzv. ,rezervoar naelektrisanja”). Joni bakra u CuOs ravnima obrazuju pravougaonu
mrezu koja je u odnosu na susednu ravan smaknuta za ae, /2.

Sl. 4: Kristalografska elementarna celija LasCuOy4

LOvakvi prelazi registrovani su i kod dopiranja LagCuO, sa Ba i Ca.
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Svaki jon bakra okruZen je sa Sest jona kiseonika: ¢etiri u ravni i dva duz z-ose (tzv. apeksni
kiseonici). Ovi joni kiseonika obrazuju oko bakra oktaedar, slicno perovskitnoj strukturi. Ras-
tojanje izmedu bakra i kiseonika u ravni iznosi priblizno 0.19nm, a u pravcu z-ose priblizno?
0.24 nm, sto znaci da je oktaedar izduzen u z-pravcu. Izduzenje ovog oktaedra moze se objasniti
analiziranjem elektronske strukture CuO, ravni. Naime, energetski nivo 3d-stanja izolovanog
bakarnog jona se u kristalu cepa na podnivoe zbog interakcije sa kristalnim (ligandnim) pol-
jem. U polju sferne simetrije, energija 3d-nivoa je petostruko degenerisana, ali se u polju kubne
simetrije petostruki 3d-nivo cepa na triplet nize i dublet vise energije. Pri smanjenju simetrije
od kubne do tetragonalne triplet se cepa na dublet nize i singlet vise energije, a dublet na dva
singleta. Smanjenje energije koje nastaje pri skidanju degeneracije tog dubleta (efekat Jana-
Telera (Jahn-Teller)) daje znacajan doprinos [2] u izduzenju CuQOg oktaedara u posmatranom
jedinjenju.

Premda LayCuO,4 nije superprovodan, kada se dopira sa Ba, Sr ili Ca pokazuje super-
provodnost na temperaturama ispod kriti¢ne. Najzanimljivije je jedinjenje sa Sr jer pokazuje
najviSe vrednosti kriti¢ne temperature. Promene koje nastaju pri dopiranju Sr mogu se pratiti
na faznom dijagramu. Naime, kao §to je ve¢ receno (poglavlje 1.2), zamena La’' sa Sr**
dovodi do prelaska elektrona iz CuO, ravni u ,rezervoar naelektrisanja”. Ovo se realizuje tako
sto elektroni napustaju jone kiseonika O*~ zbog Gega ovi prelaze u stanje O~ sa Supljinom
u p-ljusci®.  Usled izmenske interakcije [2] izmedu spinova na bakarnim jonima i spinova
novonastalih Supljina, dolazi do brzog razgradivanja antiferomagnetnog uredenja, te ve¢ pri
koncentracijama x ~ 0.02 dugodometno antiferomagnetno uredenje nestaje, a na niskim tem-
peraturama se javlja faza spinskog stakla®. Daljim poveéavanjem koncentracije Sr (z ~ 0.04),
Lag_,Sr,CuQy4 prelazi u metalno stanje. Za koncentraciju Sr izmedu x ~ 0.06 i  ~ 0.25—0.30,
javlja se na niskim temperaturama superprovodna faza. Maksimalna vrednost kriticne tem-
perature 77" = 40K odgovara tzv. ,optimalnoj” koncentraciji Sr od z ~ 0.15°.

Gore je receno da se bakar u LayCuO,4 nalazi kao Cu®" jon. To znaci da svaki atom bakra
otpusta dva elektrona, jedan 4s- i jedan 3d-elektron, usled cega u 3d-ljusci (preciznije u d,2_,e
orbitali) ostaje jedna Supljina sa spinom S = % Spinovi nepopunjenih d-ljuski koji su lokalizo-
vani u ¢vorovima kristalne resetke obrazuju magnetnu resetku i povezani su medusobno kvant-
nomehanickim silama izmene kojima odgovaraju integrali izmene J. Neutronskom difrakcijom
utvrdeno je da su spinovi unutar CuO, ravni antiferomagnetno orijentisani (kuplovani). Ma-
gnetna struktura LayCuQO4 u ortorombnoj fazi zajedno sa dominantnim interakcijama izmene
prikazana je na Slici 5. Sa slike se vidi da se kristalografska i magnetna jedini¢na c¢elija pokla-

20vo rastojanje je sli¢no za mnoge bakarne okside.

3Usled jakog kulonovskog odbijanja koje bi postojalo izmedu dve $upljine kada bi elektroni odlazili iz d-
orbitale bakra, energetski je povoljniji prelazak elektrona iz p-ljuski kiseonika.

4Spinsko staklo je magnetni materijal u kojem se ispod odredene temperature (temperature mrznjenja Ty) us-
postavlja termodinamicki neravnotezno metastabilno magnetno stanje koje se odlikuje ,,zamrznutom” raspode-
lom nasumicéno orijentisanih lokalizovanih magnetnih momenata (spinova) bez uspostavljanja dugogometnog
uredenja. Takvo ponaSanje je posledica prisustva datog fiksiranog (”’quenched”) skupa spinskih interakcija J;;
takvog da se ovi sistemi karakterisu frustracijom [27].

U slucaju lantanida, verovatni uzrok pojave spinskog stakla jeste interakcija izmedu spinova bakarnih jona i
spinova Supljina koje se dopiranjem uvode u sistem.

°Pri dopiranju sa Ba ili Sr maksimalne kriti¢ne temperature (7% = 30K i TE*® = 20K, respektivno)
postizu se takode pri koncentraciji primesa od x ~ 0.15.
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paju i da se karakteriSu zapreminom abc.

s

2+
Cu

Sl. 5: Magnetna elementarna ¢elija LapCuOy. Prikazani su samo Cu?t joni. Smer strelice oznacava
usmerenost spina na datom ¢voru kristalne resetke. Crtkastim linijama su prikazane dominantne
interakcije izmene u ravni i izmedu susednih CuQOg ravni. Parametri elementarne éelije oznaceni su
saa,biec.

Dugodometno AFM uredenje postoji u temperaturskom opsegu od apsolutne nule do Nelove
temperature (Sl. 3.) iznad koje sistem spinova prelazi u paramagnetno stanje. Nelova tempe-
ratura za ovo jedinjenje je odredena neutronskom difrakecijom i iznosi Ty ~ 325(5) K [10, 11].

2.2 Efektivni hamiltonijan za La,CuQO;,

Da bi se za sistem uredenih spinova opisanih u poglavlju 2.1 napisao efektivni hamiltoni-
jan, bitno je identifikovati dominantne interakcije izmene. Kada je zapocCeto sa teorijskim
proucavanjem magnetnih osobina La,CuQy, poslo se od 2D Hajzenbergovog modela u kome je
uzeta samo interakcija najblizih suseda u ravni, opisana integralom izmene J. Takav model
je sa zadovoljavaju¢om tacnoscu opisivao spektar elementarnih ekscitacija dobijen u prvim
eksperimentima, izvedenim sa neutronima energija 2 —50meV. Medutim, teorijski pristup koji
je ukljucivao i interakciju izmene drugih suseda u ravni predvidao je da se u blizini granice
prve Briluenove (Brillouin) zone (BZ) mora javiti osobitost u disperziji kao posledica te in-
terakcije. S obzirom da su u pocetku eksperimenti izvodeni sa detektorima male ta¢nosti u
odredivanju polozaja rasejanih neutrona, to su izmereni spektri zapravo predstavljali srednje
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vrednosti na velikim oblastima reciprocnog prostora i uticaj interakcije izmene drugih suseda
nije se mogao registrovati. Koris¢enjem epitermalnih neutrona energije 0.1 —1.0eV i detektora
osetljivosti vece za red velicine, merenja spektra spinskih talasa duz granice Briluenove zone
potvrdila su teorijska predvidanja [6]. Prema tome, potpuniji opis magnetizma u LayCuQOy
zahteva urac¢unavanje interakcija koje nisu sadrzane u 2D hamiltonijanu sa interakcijom prvih
suseda. Tako se u hamiltonijan uvode interakcija drugih i tre¢ih suseda u ravni, opisane inte-
gralima izmene J5 i J3 respektivno, kao i interakcija izmedu CuO, ravni, opisana integralima
izmene J; . Uobicajeno je da se ne uracunava interakcija izmedu drugih suseda u pravcu nor-
malnom na CuO, ravni, jer je za ovaj tip jedinjenja interplanarna interakcija mnogo manja od
intraplanarne (J, < J), bududi da se interakcija izmedu susednih ravni ostvaruje posredstvom
dva nemagnetna LaO sloja.

U hamiltonijan se moze uvesti i antisimetri¢na interakcija izmene Palosinski-Morija ( Dzyalo-
shinski-Moriya, DM) [25,26] (opisana integralom izmene Jpy) koja potice od male rotacije
CuOg oktaedara izazvane strukturnim prelazom iz tetragonalne u ortorombnu fazu. Pri tome
dolazi do zakretanja spinova koji su do tada lezali u ravni, usled ¢ega svaka CuO, ravan ispo-
ljava slabi feromagnetizam. Feromagnetni momenti susednih CuO, ravni su antiferomagnetno
uredeni, te je feromagnetni moment sistema u celini jednak nuli. Ova interakcija ne javlja se
kod svih kupratnih antiferomagneta: SroCuO5Cly, na primer, za razliku od LayCuQy, zadrzava
tetragonalnu strukturu sve do bar 10 K, tj. u tom temperaturskom opsegu ne dolazi do struk-
turnog prelaza koji bi doveo do pojave DM interakcije [5]. U nasem modelnom hamiltonijanu
DM interakcija bi¢e zanemarena iz razloga koji ¢e biti kasnije navedeni (videti odeljak 5.4.4).

Radi kasnije analize zapisa¢emo modelni hamiltonijan pomoc¢u spinskih operatora S* 5’"‘,
vrsec¢i rotaciju ose kvantizacije b podreSetke za ugao 7, usled cega vazi:

GEO) _, GFO)  G=0) L, _G=0) (2.1)
Tada hamiltonijan posmatranog sistema spinova u spoljasnjem magnetnom polju glasi:
+ b) (b Gz(a) Gz(b
= J Z |: n(+51 + S S'n, 425 > - (1 + n)S'n(a )Sn(a)+51 +
ng,01
Y T { (SIS0 + SEV8 00 + S8k |+
(a a b) G 2 13)
ab a) &+ (b) z(a b)
Py [2(5+ 870+ 57080 ) = SIS L+
na,da
el ) &t (o Gz(a) Gzl
Ly 2 { (S8, Dy + 5,8 D) + 52052 | +
nao 60/0/
(a=a,b)
Gz(a Gz(b
—gusH [Z S =285 )] : (2.2)
Ng Ty

Prvi ¢lan u izrazu (2.2) opisuje interakciju izmene susednih spinova u ravni, pri ¢emu n,
oznacava polozaj datog spina u podresetki a (a = a,b), a §; oznacava vektor koji povezuje
uoceni spin sa njemu najblizim susedima u ravni. Pozitivni parametar n predstavlja spinsku
anizotropiju i definiSe laku osu magnetizacije duz pozitivnog smera z-ose.

Drugim ¢lanom je opisana interakcija izmedu drugih i tre¢ih suseda u ravni. Nadalje ¢emo
pretpostavljati da je Jo = Js, tj. da su integrali izmene interakcije drugih i tre¢ih suseda
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medusobno jednaki [6, 12], §to se moze smatrati opravdanim uzimajuéi u obzir da se obe
interakcije ostvaruju posredstvom dve Cu—O—Cu veze. Faktor 1/2 se pojavljuje usled toga sto
se svaki par spinova racuna dva puta. Pretpostavljena priroda interakcije je antiferomagnetna.
Kasnije ¢e biti pokazano da je ta pretpostavka tacna, usled cega se posmatrani sistem odlikuje
frustracijom koja dovodi do feromagnetnog uredenja drugih i tre¢ih suseda (Sl. 5).

Treci i cetvrti clan opisuju interakciju uoc¢enog spina sa najblizim spinovima u susednim
ravnima. Sli¢no prethodnom ¢lanu, i ovde je pretpostavljeno da uoc¢eni spin interaguje antifero-
magnetno sa svih osam najblizih suseda u susednim ravnima, dok je feromagnetno sparivanje
sa ¢etiri od njih posledica frustracije. Pri tome ¢emo pretpostaviti da je J = J%.

Poslednji ¢lan u hamiltonijanu opisuje interakciju sa spoljasnjim magnetnim poljem jacine
‘H usmerenim duz +z ose. U tom ¢lanu g je Landeov faktor elektrona, a pp Borov magneton.

2.3 Magnetna struktura i efektivni hamiltonijan
za YBa;Cu30q

S obzirom da su brojna magnetna i termodinamicka svojstva (magnonski spektar, magneti-
zacija podresetke, unutrasnja energija, specificna toplota, paralelna susceptibilnost) u radu
izracunata za dvoslojni kupratni antiferomagnet YBayCu3Og, u ovom odeljku ¢emo ukratko
opisati magnetnu strukturu i dati efektivni hamiltonijan u kome su sadrzane dominantne in-
terakcije izmene tog jedinjenja.

Magnetna elementarna ¢elija YBayCuszOg prikazana je na Slici 6.

Sl. 6: Antiferomagnetna struktura YBagCu3Og. Prikazani su Cu?t (Cu2) i Cu™ (Cul) joni. Smer
strelice oznac¢ava usmerenost spina na datom ¢évoru kristalne reSetke. Dominantni integrali izmene
dati su oznakama J, J, i J'. Parametri elementarne kristalografske ¢elije oznaceni su sa a, dy, ds i c.
Magnetna jedinicna ¢elija oznacena je isprekidanim linijama.
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Sa slike se vidi da je re¢ o magnetnoj superresetki koja sadrzi cetiri podresetke oznacene
sa ay/p 1 by/o. Pri tome su spinovi u podresetkama ap i by okrenuti u pozitivnom, a spinovi
u podresetkama a; i b; u negativnom smeru z-ose. Sa d; oznaceno je rastojanje izmedu dve
CuOg ravni koje formiraju dvosloj, dok ds oznacava rastojanje izmedu dva susedna dvosloja.
Konstanta resetke u pravcu z-ose data je sa ¢ = dy + ds, a u ravni je oznacena sa a. S obzirom
da YBayCu3Og kristalise u tetragonalnom kristalografskom sistemu (videti Sl. 2.), o¢ito je
da se za razliku od LayCuQO4 zapremina kristalografske i magnetne elementarne ¢elije ovde
razlikuju. Prva iznosi a®c, dok je zapremina druge 2a’c.

Interakcija izmene izmedu najblizih suseda u ravni oznacena je sa J, J, predstavlja interak-
ciju izmedu najblizih suseda u dve susedne CuQO, ravni koje obrazuju dvosloj, dok J' oznacava
interakciju izmedu najblizih suseda koji pripadaju dvama susednim dvoslojima.

Dvoslojni antiferomagnet YBay;CuszOg u spoljasnjem magnetnom polju jacine H koje deluje
u pozitivhom smeru z-ose opisujemo 3D anizotropnim Hajzenbergovim hamiltonijanom:

= J Z { (S+ 1) Sn<51+51 + Hc) — (1 +77>SZ(511) g:l((xcz2-i)-51} I

L 01
a=a,b
1
P L (S0 1, 4 ) - 5o 550, )+
Tay
1 a +(b 2(a (b
+Jb {2 ( ( 2 'na;gth C ) 'n,a22) na;—)l—&l} +
Teay
1
/ +(b1) +(a2 2z b ) az)
+ 1SS (SE00 8502+ Hee) = 5300 7 Lo
’I‘Ll71
J/ 1 S+ (b2) S+(al H. SZ b2) S
_I_ Z ~ ( nb2+5/ + C) nb2+5/ —
T,
—gusH Y S + gupH Y S — gusM YD S+ gusM YD SIY . (2.3)

Na, Maq an nbl

Prvi ¢lan u hamiltonijanu opisuje interakciju izmedu najblizih suseda u ravni. Za razliku
od LayCuQy, zarad jednostavnosti ovde ne¢emo uvoditi interakciju sa drugim, odnosno tre¢im
susedima. Parametar n oznacava spinsku anizotropiju u ravni. Drugi i treé¢i ¢lan opisuju
interakciju izmedu najblizih suseda u okviru jednog dvosloja, dok cetvrti i peti ¢lan sadrze
interakciju najblizih suseda koji pripadaju dvama susednim dvoslojima. Poslednji ¢lan opisuje
interakciju sa spoljasnjim magnetnim poljem jacine H.
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Poglavlje 3

Osnovi teorijskih pristupa izucavanju
kvazi-dvodimenzionalnih
antiferomagnetnih kupratnih oksida

3.1 Osnovno stanje antiferomagnetnog Hajzenbergovog
modela

S obzirom da ¢emo u opisu kvazi-dvodimenzionalnih kupratnih antiferomagneta koristiti Haj-
zenbergov model (odeljak 2.2) razmotri¢emo kratko osobenosti osnovnog stanja tog modela
[28,29]. U tom cilju, poéi ¢emo od izotropnog AFM Hajzenbergovog modela sa interakcijom
najblizih suseda koji zapisujemo kao sumu 2-z i x-y ¢lanova:
— _ 2z Qz + &— — &+
H—HZZ+Hi—JZSiSj+2<Z>(SiSj+SiSj), (3.1)
7’7.7

(4.3

gde je J > 0. Energija veze jednog para spinova na susednim ¢vorovima data je sa
J
Eij=JS:S;=—JS(S+1)+ 5(&- +8;)%. (3.2)
Ova energija je minimalna ako dva spina ¢ine singlet |\S; + S;| = 0 i tada iznosi
(Eig)min. = —JS(S +1). (3.3)

Za razliku od feromagneta gde je energija veze minimalna kada su oba spina usmerena duz
pozitivne z-ose, kod antiferomagneta minimum energije veze ne postize se za par suprotno
usmerenih spinova (57 = 5, S5 = —S). Energija veze koja odgovara takvom stanju iznosi
—JS?%, sto se razlikuje od (3.3). Pored toga, ovo stanje nije svojstveno stanje hamiltonijana
(3.1), sto je lako pokazati ako na to stanje delujemo transverzalnim delom interakcije izmene.
Strogo antiparalelnom uredenju odgovara energija samo od z-z ¢lanova hamiltonijana. Da
bismo dobili pravo osnovno stanje, moramo dozvoliti da z komponenta spina fluktuira tako
da doprinos energiji sistema daju i x-y clanovi, sto dovodi do dodatnog snizenja enegije veze
za —JS. Prema tome, za razliku od feromagnetnog osnovnog stanja koje je istovremeno svoj-
stveno stanje svih 5';, osnovno stanje antiferomagneta karakterise se kvantnim fluktuacijama.

27
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Predimo sada sa pojedinacne veze na magnetnu reSetku. Poznavanje (Ejj)mimn. omogucava
nam da grubo procenimo donju granicu za energiju osnovhog stanja:

Nz
I;Tii\/[ > Z 'LJ min. — JS<S+ ) 9 (34)

gde je N bI‘OJ ¢vorova kristalne reSetke, a z broj najblizih suseda uocenog spina. Vazno je
uociti da je gornji izraz uvek nejednacina, s obzirom da za razliku od feromagneta kod antife-
romagneta ne mogu sve energije veze biti istovremeno minimizirane. Cinjenica da uoceni spin
moze da formira singlet samo sa jednim od svojih suseda vodi ka boljoj proceni donje granice
energije AFM osnovnog stanja. Posmatrajmo, naime, hamiltonijan kao sumu hamiltonijana
pojedina¢nih ¢vorova:

N 1 N
- §J Z Hj, (3.5)
J
gde H ; opisuje interakciju spina Sj sa svojih z suseda S
2
(Sj+ZSm> S(S+1)— (ZS )

Najniza energija E;-] hamiltonijana [:[j se dobija ako se uzme da je ukupni spin z susednih

N L1
H;=8;-3 Sm =3 (3.6)

spinova maksimalan, tj. >, Sy = 25(2S + 1), a ukupni spin klastera od z + 1 spinova
minimalan, tj. (z —1)S. Tada je

1
0_ 2
odakle se za energiju osnovnog stanja ukupnog hamiltonijana H dobija
Nz
AFM - ]S (s 4 ) = (3.8)

sto je bolja procena u odnosu na izraz (3.4).

Gornja granica za energiju osnovnog stanja data je energijom klasi¢nog Nelovog stanja
Uy, koje se definise kao stanje sa maksimalnom magnetizacijom podresetke, tj. svi spinovi
podresetke a leze duz +z ose, a svi spinovi podresetke b duz —z ose. Energija koja odgovara
tom stanju sadrzi samo doprinos longitudinalnih ¢lanova u hamiltonijanu i data je izrazom

R . Nz
(Wl HIUx) = (Ol AUy = — 75777 (3.9)

Prema tome, interval energija osnovnog stanja Hajzenbergovog antiferomagneta odreden je
relacijama (3.8) 1 (3.9) i moze se zapisati kao:

1 GAFiW
-1 - — < o], 3.10
zS  JS2Nz/2 (310)

Vidi se da je aproksimacija energije osnovnog stanja energijom Nelovog stanja tim bolja (tj.
kvantni efekat je tim manje izrazen) sto je gornji interval uzi, tj. S§to je proizvod zS veli
(visoka dimenzionalnost i/ili velika vrednost spina). Stavise, ispostavlja se da je u tom slucaju
i aproksimacija osnovnog stanja Nelovim stanjem opravdana. Posledice uzimanja Wy kao
osnovnog stanja mogu se sagledati u okviru teorije antiferomagnetnih spinskih talasa, Cije ¢e
postavke u najkrac¢im crtama biti date u narednom odeljku.



Osnovi teorijskih pristupa izucavanju kvazidvodimenzionalnih . . . 29

3.2 Teorija linearnih spinskih talasa (LSW)

Kvaziklasi¢na teorija antiferomagnetnih spinskih talasa se zasniva na ideji da je prelazak sa
klasi¢nog limita (S — oo) na konacne (¢ak i male) vrednosti spinova mogué¢, a da pri tome
dugodometno uredenje opstaje uprkos kvantnim fluktuacijama. Sustinka razlika u odnosu na
teoriju FM spinskih talasa jeste da je sada pravo osnovno stanje nepoznato, te je cilj ove teorije
da ispita opravdanost aproksimacije osnovnog stanja klasicnim Nelovim stanjem.

Osnovna postavka teorije spinskih talasa je da se pobudenja u spinskom sistemu kreiraju
smanjenjem z-projekcije spina za jedan (S; = S — S5 = S — 1), pri ¢emu se ta perturbacija
prostire kroz kristal u vidu tzv. spinskog talasa. Spinski talas odgovara bozonskoj kvazicestici,
magnonu, usled ¢ega se u hamiltonijanu sistema prelazi sa spinskih na bozonske operatore. Pri
definisanju ovog prelaza treba voditi racuna o tome da broj bozonskih pobudenja na zadatom
¢voru ne sme biti veéi od 2S. Ovaj uslov je ispunjen ako se spinski operatori SJi izraze
preko bozonskih koristeéi transformaciju Holstajn-Primakova (HP) (Holstein-Primakoff). Za
slucaj antiferomagneta definiSemo dve vrste HP bozona: na podresetki a definisu se kao kod
feromagneta:

(NI

t 1 t 1
. ala; ) . ila;
St =28 (1— J ’) aj, S;=v25a (1— 551) : (3.11)

dok na podresetki b kreacija bozona odgovara porastu z-projekcije spina:

A N A SRS

Sy = V28 bl (1—55) : Sbj:\/ﬁ( —;S’> b . (3.12)
Iz gornjih relacija lako se dobija da je

Sz =S8 —ala;, Sg=S5-"0blb;, (3.13)

Sto odgovara polaznoj postavci prema kojoj je broj bozona na datom ¢voru jednak smanjenju
z-projekcije spina na istom.

Ako pretpostavimo da je temperatura dovoljno niska, srednji broj pobudenja na uo¢enom
¢voru je mali, te vazi:

(@la;)  (ny)

= ——<<1. 3.14
5 5 (3.14)
Tada je korenu funkciju u HP transformaciji moguce razviti u red:
1
25 45 3252 ‘

Ako u hamiltonijan (3.1) uvedemo bozonske operatore date relacijama (3.11)—(3.13) koristedi
razvoj u red (3.15), aproksimativni hamiltonijan ¢e imati sledeéi oblik:

N N ~ A
jig _TZJSQ+HO+H1, (3.16)

gde je prvi sabirak klasi¢cna Nelova energija. Drugi sabirak je bilinearan po boze-operatorima
i daje energiju magnona prisutnih u sistemu. Deo hamiltonijana oznacan sa H; sadrzi ¢lanove
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viseg reda koji opisuju magnonsku interakciju. S obzirom da je izraz (3.16) dobijen pod pret-
postavkom niskih temperatura, tj. malog broja pobudenja, magnonsku interakciju mozemo
zanemariti, $to se svodi na aproksimaciju korene funkcije u HP transformaciji jedinicom. Tako
se uvodi teorija linearnih spinskih talasa, poznata kao Blohova aproksimacija, u okviru koje je
prelaz sa spinskih na boze-operatore dat slede¢im izrazima:

SH~V2Sa;, S;~V25a;, S5~ V25, S~ V25D (3.17)

aj
Ako sada izvrsimo Furije-transformaciju hamiltonijana (3.16) u kome smo zanemarili poslednji
¢lan, vide¢emo da se, za razliku od feromagneta, ne dobija dijagonalni hamiltonijan. Stoga
je potrebno uvesti nove boze-operatore (d,j), A,(j)) koji predstavljaju kombinaciju starih, a
dijagonalizuju hamiltonijan, sto omoguéava Bogoljubovljeva transformacija (videti detaljnije

odeljak 4.1). Dijagonalizovani hamiltonijan je oblika
]f[ =FEy+ Z Est(ki) {d};dk + BLB[J , (318)
k

gde Ey predstavlja energiju osnovnog stanja koja je niZa od energije Nelovog stanja (kao $to
predvida izraz (3.10)). Drugi sabirak daje ukupnu energiju antiferomagnetnih magnona i
ukazuje na Cinjenicu da je magnonski spektar dvostruko degenerisan. Ovo je posledica pos-
tuliranja Nelovog stanja. Naime, operator &' (BT) uzrokuje AS;, = —1(AS;, = 1). Uzimajuéi
Nelovo stanje za osnovno, sistem postaje anizotropan, ali zadrzava aksijalnu simetriju u odnosu
na rotaciju oko z-ose, sto osigurava degeneraciju AS7, = 1 ekscitacije.

Linearna teorija spinskih talasa bic¢e primenjena na odredivanje spektra magnonskih ener-
gija, kao i niza drugih fizickih veli¢ina kupratnog antiferomagneta La,CuQOy, u poglavlju 4, gde
¢e biti pokazano da ova teorija daje zadovoljavajuée rezultate u oblasti niskih temperatura, dok
je za korektan opis Sireg temperaturskog intervala (od apsolutne nule do kriticne temperature)
potrebno primeniti teoriju Grinovih funkcija, o kojoj ¢e biti re¢i u narednom odeljku.

3.3 Grinove funkcije (GF);
tjablikovsko i Kalenovo dekuplovanje

Metod Grinovih funkcija (GF) pokazuje se kao zadovoljavajuéi u Sirokom temperaturskom
intervalu (od apsolutne nule do temperature faznog prelaza), te ¢ée u ovom radu biti zastupljen
u velikoj meri. Najveéi znacaj ovog metoda ogleda se u ¢injenici da poznavanje Grinovih
funkcija omogucava nalazenje korelacionih funkcija oblika (AB)k koristeci spektralnu teoremu
datu relacijom

(B = tim [ HABD s — ((AIB))

hw—ipu
d 3.19
p=0J oo 1 — exp(—hw/0) e (3.19)

gde je
WA = o [ 00— E)IAW), BN e~ d(t 1) (320)

Grinova funkcija u energetskoj reperzentaciji'. Treba istaéi da realni deo pola Grinove funkcije
odreduje energiju elementarnih ekscitacija sistema, dok reciprocna vrednost imaginarnog dela

'Da bismo upotrebili relaciju (3.19), potrebno je primeniti identitet —1— = P F ird(x — a).

r—atip T—a
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odreduje vreme zivota tih ekscitacija. Samu Grinovu funkciju odredujemo iz jednacine kretanja
koja u energetskoj reprezentaciji ima sledeci oblik:

Mo((A1B)) o = o (1A, BY) + (([A, H B (3.21)
Ako se zadrzimo na Grinovoj funkciji ((5’;\3», znacajnoj za problematiku razmatranu u
ovom radu, i potrazimo njenu jednacinu kretanja, uoc¢avamo da se u toj jednacini pojavljuju
Grinove funkcije viseg reda, koje poticu od komutatora operatora S;t sa hamiltonijanom. Da
bi se ove funkcije odredile, trebalo bi ispisati njihove jednacine kretanja u kojima figurisu
Grinove funkcije jos viseg reda. Prema tome, izracunavanje Grinovih funkcija bi dovelo do
beskonac¢nog niza jednacina kretanja gde se u svakoj slede¢oj Grinova funkcija izrazava preko
Grinove funkcije viseg reda. Kako je problem reSavanja ovog beskonacnog niza jednacina u
opstem slucaju neresiv, to se za odredivanje Grinovih funkcija viseg reda koriste razne aproksi-
macije za koje je zajednicko to da se zasnivaju na dekuplovanju Grinovih funkcija viseg reda,
tj. na predstavljanju Grinovih funkcija viseg reda preko Grinovih funkcija nizeg reda.
U ovom radu bice koriséena dva dekuplovanja, tjablikovsko i Kalenovo. Tjablikovsko deku-
plovanje [9], poznato jo$ i kao aproksimacija haoti¢nih faza (Random Phase Approximation,
RPA), definisano je relacijom

(5257 |B)) 724 (57)((SF| B)) (3.22)

i zasniva se na zanemarivanju korelacija longitudinalnih i transverzalnih spinskih komponenti
na razli¢itim ¢vorovima magnetne kristalne resetke, pri cemu se operator 5’; zamenjuje svojom
srednjom vrednoséu (S’ #) koja zbog translatorne invarijantnosti ne zavisi od ¢vora.
Ispostavlja se da za dobijanje magnonskog spektra na niskim temperaturama bolje rezultate
daje Kalenovo dekuplovanje [8] (Callen Approzimation, CA), koje ¢e ovde biti opisano za
feromagnete sa spinom S = 1. Operator S; u tom slu¢aju mozemo zapisati u jednom od

5.
slede¢a dva oblika:

~

S:=5-8,8+, (3.23)
S U
S5=5 (5455 —5555) - (3.24)

Ako jednacinu (3.23) pomnozimo proizvoljnim parametrom «, a jednacinu (3.24) sa (1 — «) i
saberemo ih, dobijamo

.. 1 a1 .

Zamenom relacije (3.25) u Grinovu funkciju oblika (3.22), koriste¢i pravilo simetri¢nog deku-
plovanja

(S5 55 SF1B)) 25 (5, STIUSTIBY) + (S5 SFIUSTIBY) (3.26)
i analogno za Grinovu funkciju (( A;r A;,SAY;E|B>>, dobijamo
(8555 1B)) 225 (S7) (SF1B)) — oS, 5155 1B)) (3.27)

Analizom ovog izraza vidi se da
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e za o = 1, izraz (3.27) odgovara dekuplovanju Grinove funkcije na osnovu identiteta
(3.23),

e za a = 0, izraz (3.27) odgovara dekuplovanju Grinove funkcije na osnovu identiteta (3.24)
i svodi se na tjablikovsko dekuplovanje,

e za o = —1, izraz (3.27) odgovara dekuplovanju Grinove funkcije na osnovu identiteta

Sz =S +558,.

Prema tome, zavisno od vrednosti a mozemo dobiti pozitivnu, negativnu ili nultu korekciju na
tjablikovsko dekuplovanje. Stoga se u izboru parametra « treba rukovoditi fizickim kriteriju-
mom. Naime, s obzirom da operator S;S; u izrazu (3.23) jeste operator koji se pri dekuplo-
vanju tretira aproksimativno, a predstavlja odstupanje operatora S 5 0od maksimalne vrednosti
spina S, ima smisla koristiti tu jedna¢inu kada je to odstupanje malo, tj. kada je (5’2) ~ S,
a to je na niskim temperaturama. S druge strane, s obzirom da operator 1/2(3;5'9_ — S‘g-ﬁ;)
opisuje odstupanje 5’; od nule, to je dekuplovanje na osnovu (3.24) smisleno kada je to odstu-
panje malo, tj. kada je <5’Z> ~ 0, a to je na temperaturama bliskim temperaturi faznog prelaza.
Prema [8], najbolje slaganje sa eksperimentalnim rezultatima u celom temperaturskom inter-
valu od apsolutne nule do Kirijeve temperature daje vrednost

<6:q>7 ZaS:;) (3.28)

za koju se jednacina (3.25) svodi na
Oz Oz S_<‘§Z> o+ &— S+<SZ> o— &+
Sg:<S>~|—<25 5989—725 25g | > (3.29)
pri cemu sada operator u zagradi (koji se pri dekuplovanju tretira aproksimativno) predstavlja
odstupanje S* od (S%), koje je podjednako u celom temperaturskom intervalu.
Konaé¢no, jednacina koja definise Kalenovo dekuplovanje za feromagnete sa spinom S = %
glasi

(5253 |B)) 274 (S%)((SF|BY) — (ST SE)((SE(BY) . (3.30)

Slicno se moze pokazati da je za antiferomagnetike sa spinom S = % Kalenovo dekuplovanje
dato izrazom

(SESEV(STIB)) . (3.31)

Slozenijom analizom Kalen je pokazao [8] da u opstem slucaju, za S # %, parametar « treba definisati
kao
1 (%)

o=

25 S

(3.32)
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3.4 Aproksimacija srednjeg (molekulskog) polja (MFA)

Aproksimacija srednjeg polja, koja se ¢esto koristi kao najjednostavnija aproksimacija, sastoji
se u tome da se spinski operator na ¢-tom ¢voru kristalne resetke, S;, predstavi preko svoje
srednje vrednosti (5;) i odstupanja od iste (tzv. fluktuacije) kao

Ss = (8;) + (S; — (55)) . (3.33)
Tada se proizvod komponenata spinskih operatora moze zapisati u obliku

SeS = (8¢ — (SIS — (S5)) + 85(S]y + (8985 — (S (S ~

~ o SE(ST) (5908 — (SENS)) (3.34)

gde je iskori§éena osnovna pretpostavka srednjeg polja Sa R~ (Sa> i Sﬁ <SB ) usled cega je
proizvod fluktuacija zanemaren. Da bismo videli posledice ove aprok&maeue primeni¢emo je
na jednostavan model opisan Hajzenbergovim izotropnim antiferomagnetnim hamiltonijanom
sa interakcijom najblizih suseda u ravni u spoljasnjem magnetnom polju (prvi ¢lan u hamil-
tonijanu (2.2) u kojem je uzeto da je n = 0):

A +(b G—(a) & 2(a) &z(b)
Hon = Jz;s [ S s, + 8708, 95 ) — 829820 5 | -
g [z s - 250 (3.39
Ng ny

Koriste¢i aproksimaciju (3.34) i zanemarujuéi transverzalne srednje vrednosti ((Sai) = 0),
gornji hamiltonijan postaje:

Hytt = =0 3 [SA0Saha) + (SE0)50 s — (SN (Salka)] -
Ng,01
—gusM [Z Szl — ZS@@] : (3.36)
Mg g

Uzimajuci u obzir translatornu invarijantnost resetke usled cega srednja vrednost magnetizacije
podresetke ne zavisi od évora ((SZ®@) = (5*@); (Si(abw ) = (5*®)), kao i ¢injenicu da je broj
najblizih suseda u ravni z, prethodni izraz dobija sledec¢i oblik:

HMFA — _ J(G=0®) Z Z sz(b—&-& + JN2(S*@) (52O —
Ng,01
Gz(a Gz (b
—gusH |3 SH -S5O (3.37)
Ng ny

Jednacina kretanja Grinove funkcije ((S”,J{(Efl)ﬁ;sff)» (koja omogucava odredivanje korelacione
funkcije potrebne za izra¢unavanje magnetizacije) u energetskoj reprezentaciji glasi:

Ro((5501570)) = 2

Koristedi relacije za spinske operatore izracunavamo trazeni komutator

(S50 M) = J2(50) SO 4 gy S (3.39)

g,

(S8, SUN] + ({1555 HaF 415, 80)) (3.38)

LR (V] ng e,
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te izraz (3.38) postaje:

A A ho A A A A
B (SIS = (SN + T(STO)(SED1SL ) +
+ gnsH(S3E15.50)) (3.40)
odakle je
(e = guaH = J=(SONUSEDISL)) = =48 )8 (3.41)

Nakon prostorne Furije-transformacije, prethodni izraz postaje

(hw — gupH — J2(S*ONGh(w) = 2(5*@) = Gk@o——ih——igfﬁl—f (3.42)

T hw — hwMFA?
gde je hwMFA disperziona relacija koja ne poseduje zavisnost od talasnog vektora k:
hoMPA = upH + J2(S570) (3.43)

Zakljucak da je u MF aproksimaciji disperziona relacija nezavisna od talasnog vektora bice
koris¢en u poglavlju 5.6.4.




Poglavlje 4

Analiza u okviru teorije linearnih
spinskih talasa

4.1 Spektar elementarnih ekscitacija u La,CuQy

U cilju odredivanja LSW spektra elementarnih ekscitacija u La;CuQOy, polazimo od hamiltoni-
jana (2.2) u kome zamenjujemo spinske operatore boze-operatorima u Blohovoj aproksimaciji,
koristedi relacije (3.13) i (3.17). Tom zamenom dobijamo sledeéi hamiltonijan, bilinearan po
boze-operatorima:

. N N
H o~ —(L+m)JS% + (1 = IS 2 + BS*Nz +

+JS Z {dnai)na—ktﬁ + dilag;r"ba-‘rlsl} +

ng,01

+(1+0)JS Y [ab,an, + 0, 1 5,bns | +

ng,01

~20552 3" al, Gn, — 20252 bf, by, +
Mg ny

+ oS Y Al an,ys + oS D bl bnyts, +
na,0; np,9;
i=2,3 i=2,3

LIS Y [anaéna+5ib +al b

L o 9 +5ib

+

ng ,5?

+J1S > [diza (m, + bLaJraib bna+5i”

na,Jib
aa AT oA aa It 7
—J{ SzZanaana - J Ssznbbnb +
Ng Y

+J9S Y al, Gngrsme + TS S b, bnyrsee +

+

nq,6¢% 1,65
+gusH [Z Q% G, — > Bngnbl , (4.1)
Ng ny

35
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gde smo iskoristili

-y -Y-r-Toima -3 (42)

51 5o 43 5 ib 5‘}_”

Zarad dobijanja disperzione relacije preé¢i ¢emo u hamiltonijanu (4.1) u impulsni prostor,
uvodedi Furije-transforme operatora a4l relacijama:

~ _ ~ ikn
o VN, % GRE
1
at = Zdi o—ikm (4 3)

Koristeéi ¢injenicu da je N, = N, i definiciju Kronekerovog simbola

1 7 “Ng
A 2T = Gpg (4.4)

a ng

dolazimo do slede¢eg hamiltonijana:
] 2 N aa ab\ Q2 N 2
Hisw = —(1+4+n)JS Zg"‘(&ﬁ —J7S z;—i—JgS Nz+
+ " ensw(k) (@han + bfbk) + > Irsw (k) (@b’ y + ab_i) +
k k

+h > (ks — biby) - (4.5)
k

U izrazu (4.5) koristimo sledecée oznake:

ersw (k) = JSz [(141) = 2% + (k) +73(k)) + AT = A1 + X1 (k)] (4.6)
Isw(k) = JSz(n(k) + AP (k) (4.7)
h=gusM, (4.8)
gde su velicine A redukovani integrali izmene (A = Jo/J, A% = J%/%/ J) a velicine (k)
geometrijski faktori definisani na sledeci nacin:
1 .
7(k) = ~ %: ek — cos k;a cos k;b : (4.9)
1 iok _ L
Y2 (k) = . > ek = 5(005 kya + cos kyb) , (4.10)
2
1 .
va3(k) = = e%* = cosk,a coskyb, (4.11)
z
43

1 50 ko k.
(k) = - > ek — cos TCL cos 20 5

ab
5L

(4.12)
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1 k,b k.c

Vi(k) = =Y eI = cos % cos —~ . (4.13)
59

Hamiltonijan (4.5), koji sadrzi operatorske proizvode dLIA)T_k i Grb_g koji ne odrzavaju broj
magnona, moze se dijagonalizovati ,u-v” transformacijom Bogoljubova [30]. Ova transforma-
cija se sastoji u uvodenju novih boze-operatora A i By relacijama:

ak = kazlk: + UkBT_k s [;k = ’Uk/iT_k + ukBk ,
ik = u A}, + v By, b, = vk Ak + w B, (4.14)

gde su ug i vg parne i realne funkcije koje zadovoljavaju uslov

up —vi =1. (4.15)

Ako u (4.5) uvedemo transformaciju (4.14), dobijamo
] - 2 E aa _ 7ab) Q2 E 2
Hpsw = (1+17)JSz2—|—(JL JL)SZ2+JQSNZ+
+ Z ([Gst(k) + h]U,QC -+ [Gst(k> — h]Ui) + Z 2[ng(ki)uk1)k +
k k
+ Z ALAR ([Est(k) + h]ui + [Est(k) - h]vi + QUkUk]ng(ki)) +
k
+ Z B};Bk ([Est(k> + h]ui —+ [Gng(k) — h]v,% + QUkUkILSW(k)) +
k

k

Funkcije ug, 1 v odredujemo iz jednacine (4.15) i uslova da nedijagonalni ¢lan u hamiltonijanu
(4.16) postane jednak nuli:

QELSV{/(’C)Ukﬂ)k + Ist(k)[UQk + Ui] =0. (417)

Resenje tog sistema jednacina glasi:

1 ELSV[/(IC)
U = |3 +1
’ J 2 [msw(k) — ow(k)
1 ersw (k) _ 1] . 4.18
2 [\/e%sw(k) — i sw(k) 1)

Ako uvedemo funkcije (4.18) u hamiltonijan (4.16), dobijamo dijagonalni hamiltonijan

Hipsw = Eo+ Y | Efsw (k)AL Ay + Efgy (k) BLB| | (4.19)
k

?

Ve =

gde je Ey energija osnovnog stanja, data sa
N N
Ey, = —(1+ n)JSZzE + (J1* = Jib)SzzE + J,S®Nz +

+ ; (\/6%514/("3) — Ifsw(k) — €LSW<k)> ) (4.20)
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dok su E%VBV(I@) energije magnona u prisustvu spoljasnjeg magnetnog polja

Efln (k) = sy (k) — gy (k) £ h. (4.21)

Iz izraza (4.21) vidimo da u prisustvu spoljasnjeg magnetnog polja postoje dve magnonske
grane, dok u odsustvu polja postoji jedna, dvostruko degenerisana, koju ¢emo oznacavati
Ersw(k). Pored toga, treba ukazati na ¢injenicu da u LSW pristupu energija magnona ne
zavisi od temperature.

S obzirom da je intraplanarna interakcija kod posmatranog jedinjenja dominantna, razmo-
tricemo najpre 2D model u odsustvu spoljasnjeg magnentog polja (h = 0) i ispitati da li se u
okviru tog modela moze korektno reprodukovati eksperimentalno dobijeni magnonski spektar.
Ako u (4.6) i (4.7) zamenimo A% = \4¢ = 0, tada se (4.21) svodi na izraz za magnonske energije
u kojem figurisu parametri J, n i Ao:

ECiN (k) = JSz2/[(1+1) — 20 + Aa(ra(k) + 73(K))] — 13(K) . (4.22)

Proces odredivanja parametara zasniva se na poznavanju eksperimentalnih podataka o spektru
elementarnih ekscitacija u LayCuQOy4. U tu svrhu koristi¢emo magnonski spektar dobijen ne-
elastiénim rasejanjem neutrona na 7' = 10 K u Coldea et al. [6]. Uzimajuéi dve eksperimentalno
odredene vrednosti za magnonske energije, mozemo na osnovu (4.22) naéi parametre J i Ay za
nekoliko razli¢itih vrednosti parametra spinske anizotropije 7.

Eksperimentalne vrednosti za magnonsku energiju u tackama (7,0) i (7, —7) prve Brilue-
nove zone (BZ) iznose:

E, = E(m0) =292+ 7meV,
By = E(r,—m)=314+TmeV. (4.23)

Vodeéi racuna da su geometrijski faktori u tim tackama
N0y = 72(K)|(r0) = 0, Y3(k)|z0) = =1, (4.24)
NE) ) = 0, 2(K)|(z,—m) = =1, V3(E)|(r,—m) = 1, (4.25)

izraz (4.22) daje slede¢e skupove parametara:

TABELA 2:
Izracunati parametari modelnog hamiltonijana za razli¢ite vrednosti parametra n u LSW pristupu
n 0 10~* 5-107% 1073 5-1073 1072

J 179 178.982 178911 178.821 178.109 177.228
A2 0.06145 0.06146 0.06148 0.06151 0.06176 0.06207

Da bismo uporedili teorijske rezultate sa eksperimentom, racuna¢emo disperziju duz onih
pravaca u 2D AFM Briluenovoj zoni duz kojih su u [6] merene magnonske energije, a koji
su prikazani na Slici 7.
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A kb
T

(1 “4) k<

2

Sl. 7: 2D AFM Briluenova zona za ortorombnu strukturu LagsCuQO4 zajedno sa ,stazom” duz koje je
meren/ra¢unat spektar magnonskih energija.

Disperzija magnonskih energija izra¢unata na osnovu (4.22) za razli¢ite skupove parametara
iz Tabele 2. zajedno sa eksperimentalnim rezultatima preuzetim iz [6] prikazana je na Slici 8.

350 -
300}
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E [meV]
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(n,0) (0,0) (n,-m) (1,0) (n,0)
(kxa, kyb)

Sl. 8: Spektar magnonskih energija u ortorombnoj fazi LagCuQO4 duz pravaca visoke simetrije u 2D
AFM BZ. Kruziéi predstavljaju eksperimentalne podatke dobijene neelasti¢nim rasejanjem neutrona
na T'= 10K [6]. Pune linije su teorijske krive izra¢unate pomocu izraza (4.22) za skupove SW
parametara (7, J, \2) iz Tabele 2. Tackasta kriva predstavlja disperzionu relaciju u odsustvu NNN
interakcije.
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Vidi se da je slaganje eksperimentalnih rezultata i disperzije koju daje nas model rela-
tivno dobro, ukazujuéi na opravdanost aproksimacije 3D ortorombne strukture 2D modelom
na niskim temperaturama. Posebno je znacajno ukazati da disperziona relacija u kojoj nije
uracunata NNN interakcija (Ay = 0) dobro opisuje eksperimentalne podatke na nizim energi-
jama (do otprilike 150meV), dok za vise energije znatno odstupa od eksperimenta. Takode,
oblik te disperzione krive pokazuje da se bez uracunavanja NNN interakcije ne moze repro-
dukovati osobenost disperzije na granici Briluenove zone. Ovi zakljucci slazu se sa tvrdnjama
iznesenim u [6].

Na Slici 9. prikazana je povrsina E(k,, k,), koja oslikava periodi¢nost magnonskih energija
u impulsnom prostoru.

Sl. 9: Spektar magnonskih energija u tri dimenzije, za skup parametara koji odgovara vrednosti
n = 1073 iz Tabele 2. Na z i y osi prikazani su redukovani talasni vektori &€ = ak, i ¢ = aky,
respektivno. Prva Briluenova zona odgovara oblasti —7 < (£,() < 7.

4.2 Goldstonov mod

Razmotrimo sada magnonsku energiju u blizini centra Briluenove zone (k ~ 0). Ako izraze
(4.9), (4.10) i (4.11) razvijemo po talasnom vektoru koriste¢i aproksimaciju cosz ~ 1 — 22/2 i
zadrzimo clanove kvadratne po komponentama talasnog vektora, dobi¢emo:

. (kxa)Z (kyb)2
nlk~0)~1-—=——c—, (4.26)

g (kza)? (KyD)
Yelk~0)ml——r—— ==, (4.27)

o (Rsa)? (Ryb)?
(k& 0) 1 — 0 — (4.28)
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Zamenom (4.26)-(4.28) u jednacinu (4.22), pri ¢emu ponovo zadrzavamo samo Clanove kva-
dratne po komponentama talasnog vektora, dolazimo do izraza za 2D magnonsku energiju u
blizini centra BZ:

Epow(k ~ 0) ~ JSz\l (147)% - 3(1 o [(kea)? + (b)) — (1 _ (kaa) <’“yb>2>. (4.29)

4 4

Iz (4.29) se vidi da kad |k| — 0 za n = 0 energija magnona iSCezava, tj. postoji Goldstonov
mod (zelena kriva na Sl. 7). Naime, ako hamiltonijan sistema ima visu simetriju od osnovnog
stanja tog sistema, govorimo o spontanom narusSavanju simetrije koje je prac¢eno pojavom
bezmasenih bozona, tzv. Goldstonovih bozona, ¢ija energija tezi nuli sa talasnim vektorom
(Goldstonova teorema). Kako je za spinski izotropan model Hajzenbergov hamiltonijan invari-
jantan u odnosu na rotaciju u odnosu na bilo koju ta¢ku u prostoru, a osnovno stanje sistema
zbog usmerenosti spinova invarijantno u odnosu na rotaciju oko odredene ose, zakljucujemo
da u tom slucaju dolazi do spontanog narusavanja simetrije, usled cega se kao goldstonovske
cestice javljaju magnoni ¢ija energija prema (4.29) tezi nuli sa talasnim vektorom®. Za n # 0
(ili u prisustvu spoljasnjeg magnetnog polja) simetrija hamiltonijana postaje jednaka simetriji
osnovnog stanja sistema te uslovi pod kojima vazi gornja teorema nisu vise ispunjeni, usled
cega se pojavljuje gep u centru Briluenove zone, koji raste sa porastom spinske anizotropije
(videti Sl. 7.). S obzirom da Mermin-Vagnerova teorema za spinski izotropan 2D model
negira postojanje spontane magnetizacije na konacnim temperaturama, u izotropnom slucaju
dugodometno uredenje postoji samo na apsolutnoj nuli, a uvodenje spinske anizotropije postaje
kljucéno za postojanje dugodometnog uredenja na temperaturama visim od nule.

4.3 Magnetizacija podresetke

Magnetizacija podresetke (svejedno koje) je na proizvoljnoj temperaturi u odsustvu magnetnog
polja data izrazom:

(SD) = S — (afan) = S — — Y (ahan) . (4.30)

k

Srednja vrednost (aay) racuna se pomocu (4.14):

(apar) = up(ALAk) + vi(BLBy) =
ug vi
_ + , (4.31)
eXp[ﬁELSW(k:)] -1 1-— eXp[—ﬁEst<—k)]
gdeje 6=1/0 =1/kgT.
Kada u (4.30) ubacimo (4.31) i izraze za ug i vg dobijamo:

~z(a) . i i } E(k) ELSW<k) i 1
(Sisw) =19 N, ; 2 T (k) coth —5g 3| (4.32)

!Prostorna anizotropija (u odsustvu spinske) dopusta postojanje Goldstonovog moda.
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Na apsolutnoj nuli, prethodni izraz postaje:

sela) y g L |l e(k) 1
= S —8(S70. (4.33)

gde ¢ <§z(;3‘,)0 oznacava kvantne fluktuacije na T = 0K. Za razlicite skupove parametara (n,
J, \y) izraCunata je magnetizacija u osnovnom stanju (Tabela 3.):

TABELA 3:
Spontana magnetizacija na apsolutnoj nuli za razli¢ite vrednosti parametara (7, J, A2) u LSW
pristupu
0 10~4 5-107% 1073 5-1073 1072

(S Ve 0.23686 0.24146 0.24989 0.25602 0.28021 0.29671

Podaci iz Tabele 3. ukazuju da sa porastom spinske anizotropije kvantne fluktuacije na 7' = 0 K
opadaju. S obzirom da se radi o 2D modelu, treba naglasiti da je u skladu sa Mermin-
Vagnerovom teoremom spontana magnetizacija spinski izotropnog modela (7 = 0) na konacénim
temperaturama jednaka nuli.

Nastavak analize prosiricemo na 3D model, pri ¢emu ¢emo se ograniciti na skup para-
metara koji odgovara vrednosti 7 = 1073, s obzirom da je to vrednost za koju ée analiza u
okviru metoda Grinovih funkcija (Poglavlje 4, [31,32]) pokazati da daje najbolje slaganje sa
eksperimentalnim rezultatima na visokim temperaturama (bliskim 7). Najpre ¢emo za skup
parametara (1073,178.821,0.06151) ispitati zavisnost spontane magnetizacije na apsolutnoj
nuli od veli¢ine meduravanske interakcije, opisane parametrima A%° i A%, Rezultati su prikazani
u Tabeli 4:

TABELA 4:
Spontana magnetizacija na apsolutnoj nuli za razli¢ite vrednosti interplanarne interakcije izmene
)\‘ib i \9? za skup parametara n = 1073, J = 178.821, A9 = 0.06151 u LSW pristupu

AP 0 2-107° 2-107% 2.107% 2-1072 2-107¢
\da 0 107° 10~* 1073 1072 107!
(S2@ Y0 0.25602 0.25606 0.256372 0.259124 0.274073 0.30958

Iz Tabele 4. se vidi da se (Sf;(ﬁ@v)o povecava sa veliCinom meduravanske interakcije izmene, s
obzirom da uredenost sistema raste.

Temperaturska zavisnost spontane magnetizacije u Sirem temperaturskom intervalu data
je na Slici 10. Sa grafika (kao i sa Slike 11. prikazane na sledecoj strani) se moze uociti da
LSW teorija znatno precenjuje neutronskom difrakcijom odredenu vrednost Nelove temperature
Ty =325+ 5K [10,11]. To je posledica zanemarivanja magnonske interakcije (visih ¢lanova u
razvoju u red korene funkcije (3.15)) koje je opravdano samo na niskim temperaturama, kada
je broj pobudenja u sistemu mali.
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Sl. 10: Temperaturska zavisnost spontane magnetizacije u LSW pristupu za skup parametara
n=1073, J = 178.821meV, Ay = 0.06151. (Krive za A; ~ 107° i A% = \4® = () poklapaju se na
datoj rezoluciji.)

S obzirom na ¢injenicu da su u referenci [10] dati eksperimentalni podaci za zavisnost
kvadrata relativne magnetizacije ((S*@)/(5*®);)2 od temperature za nedopirani LayCuOy,
uporedili smo naSe rezultate za razlicite vrednosti integrala interplanarne interakcije izmene sa
rezultatima eksperimenta (Slika 11).
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Sl. 11: Temperaturska zavisnost kvadrata relativne magnetizacije. Kruzié¢i predstavljaju

eksperimentalne rezultate preuzete iz [10], dok su krivama dati rezultati LSW analize za razlicite
vrednosti parametara )\Cib iAge.

Sa grafika se vidi da LSW teorija daje rezultate koji se slazu sa eksperimentom do T =

0.3Ty. U tom temperaturskom opsegu najbolje slaganje se postize za 0 < A% < 1074,
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Kako je tim intervalom obuhvaéen i 2D model, namece se zakljucak o kvazi-dvodimenzionalnoj
prirodi posmatranog jedinjenja, mada ¢e analiza u okviru metoda Grinovih funkcija pokazati
da je za ispravan opis ponasanja LagCuQOy i na visim temperaturama (bliskim 7% ) neophodno
ukljuciti konacne meduravanske integrale izmene.

4.4 Magnonski doprinos specificnoj toploti

Magnonski doprinos specificnoj toploti u LasCuO4 racunat je u literaturi uglavnom u okviru
LSW teorije [19,20]. Premda ¢e nasa paznja biti usmerena prvenstveno na odredivanje magnonske
specifiéne toplote u okviru metoda Grinovih funkcija (videti odeljak 5.5), ¢injenica da u refer-
encama [19,20] autori koriste pojednostavljeni model sa kvadratnom resetkom i uracunavaju
samo interakciju izmene najblizih suseda u ravni, navela nas je da pokusamo da popravimo
rezultate LSW teorije time $to ¢emo ovu teoriju primeniti na 3D ortorombni model sa pla-
narnom frustracijom.

U tom cilju, usrednji¢emo izraz (4.19) po Gibsovom ansamblu i time dobiti unutrasnju
energiju LasCuQOy4 na temperaturi 7' u odsustvu spoljasnjeg magnetnog polja:

Ursw = (Hrsw) = Eo+ Y. Ersw(k) ((A};AQ + (éLBk» =
%

Ersw(k)
Ey+2 . 4.34
" % exp (7&55‘/(1:)) —1 ( )

Magnonska specificna toplota definiSe se kao izvod unutrasnje energije po temperaturi:

dULsw Efsw (k) Ersw(k)\ ks
CHM(T) = =2>" exp | —— 2| —. (4.35)
dT © Jexp (Bt 1}2 0 02

Izraz (4.35) omogucava nam da prikazemo graficki temperatursku zavisnost magnonske speci-
ficne toplote u intervalu od apsolutne nule do Nelove temperature. Pri tome ¢emo Kkoristiti
slede¢i skup parametara: J = 178.821 meV; Ay = 0.06151; n = 1073; A% = 2.107%4; \¢ = 1074
Rezultat je dat na Slici 12.
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Sl. 12: Zavisnost magnonske specificne toplote od temperature za LasCuQO4 u okviru LSW teorije.

Sa slike se vidi da LSW teorija ne daje divergenciju, ve¢ samo diskontinuitet kad 7" — Ty .
Zarad poredenja sa vrednostima koje se navode u literaturi, iskoristi¢emo podatak iz [17], gde
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je za magnonsku specificnu toplotu na 7' = 40 K data vrednost 1.8 mJ/Kmol. Nas model na
toj temperaturi daje 2.9 mJ/K mol. Medutim, ako u nase izraze stavimo Ay = 0 i Xib(aa) =0,
rezultati ¢e se svesti na one iz [17,20]. Prema tome, 3D model sa planarnom frustracijom daje
blago povecanje magnonske specifi¢cne toplote u poredenju sa jednostavnim 2D modelom ¢esto

koriséenim u literaturi.

4.4.1 Niskotemperatursko ponasanje u okviru dugotalasne
aproksimacije

Imajuéi u vidu da se u literaturi c¢esto ispituje niskotemperatursko ponasanje magnonske
specificne toplote u okviru LSW teorije, primeni¢emo dugotalasnu aproksimaciju (k — 0)
na izraz za magnonsku specificnu toplotu (4.35).

U tom cilju, najpre treba aproksimirati geometrijske faktore (4.9)-(4.13) izrazima koji
vaze u blizini centra Briluenove zone. Priblizni izrazi za geometrijske faktore u ravni dati su
jednacinama (4.26)-(4.28), dok su meduravanski geometrijski faktori u dugotalasnoj aproksi-
maciji dati sa

(kza)® _ (kyc)®

itk ~0)~1— T g (4.36)
k.b)? k,c)?
’yi“(k:%O)%l—(E%) _(y8) : (4.37)

S obzirom da se radi o 3D modelu, mozemo posmatrati izotropni magnet (n = 0), §to pred-
stavlja pojednostavljenje opravdano eksperimentalnim podacima koji ukazuju da je gep koji
se pojavljuje u spektru elementarnih ekscitacija veoma mali [6,16]. Tada izraz za energiju
elementarnih ekscitacija glasi:

Ersw(k ~0) = JS2\/X (kya)? + Y (k,b)? + Z(k.)?, (4.38)
gde su koris¢ene oznake

1 1 3

_ ab - “hyab Y
X = (1422 (4 + A 2>\2> , (4.39)

an (1 1. .. 3

ab 1 ab 1 aa

Z = (14 %) (4& - 4&) . (4.41)

Kada izraz (4.38) ubacimo u jednacinu (4.34) i izvrsimo prelaz sa sume na integral, dobijamo
slededi izraz za unutrasnju energiju u blizini centra Briluenova zone:
1 JSz r r3dr

Ussw ~ Eo + — , 4.42
LSW 0 7T2 /XYZ 0 eXp(;j;;T) -1 ( )

gde je r = \/X(k:xa)2 + Y (k,b)2 + Z(k.c)?, dok je sa r* oznaCen poluprecnik sfere ¢ija je
zapremina jednaka zapremini prve Briluenove zone. Ako u gornji integral uvedemo smenu
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r = ];] S:',i r, tada mozemo uzeti da gornja granica integracije tezi beskonacnosti kad 17" — 0, te

izraz 54.42) postaje

1 1 (kgD)* /00 23 dx (4.43)

U ~ Fy+ — .
Lsw ot T2 XYZ(JSz)3Jo exp(z)—1

Vrednost integrala koji se pojavljuje u izrazu (4.43) iznosi /15, te konacno izraz za magnonsku
specificnu toplotu po molu u dugotalasnoj aproksimaciji glasi:

C’LSW -~ dULSW . 471'2 1 k%
% N

AT 15 VXV Z (JS2)

gde je B/ = 3.89-10"7 J/K" mol.

Ovaj rezultat ukazuje na trodimenzionalnost modela i predstavlja blagu popravku u pore-
denju sa kvadratnom zavisnoséu dobijenom u [19,20] za 2D model sa interakcijom izmene samo
prvih suseda u ravni.

NAT? = B'T?, (4.44)

4.5 Magnetna susceptibilnost La,CuQOy

[zuzetno znacajno svojstvo posmatranih jedinjenja koje se, za razliku od magnonske specificne
toplote, moze eksperimentalno odredivati predstavlja paralelna magnetna susceptibilnost. Tako
najbolje slaganje sa eksperimentom daje metod Grinovih funkcija (videti poglavlje 5.6.1), na
niskim temperaturama uobic¢ajeno je koristiti teoriju linearnih spinskih talasa. Reference u
kojima se teorijski izu¢ava magnetna susceptibilnost LasCuQO,4 [22,23] porede rezultate vise
teorija, od kojih je jedna LSW teorija, te ¢emo zarad poredenja sa zaklju¢ima tamo iznetim i
mi primeniti i tu teoriju.

Polazna tacka u izracunavanju paralelne susceptibilnosti bi¢e izrazi za magnetizacije pod-
reSetke a i b u prisustvu slabog spoljasnjeg magnetnog polja koje deluje duz pravca spontane
magnetizacije. Magnetizacija podresetke a racuna se na osnovu izraza (4.30), pri ¢emu je
srednja vrednost <dL€Lk> u prisustvu polja data relacijom:

uz, N v
exp[BEfsy (k)] =1~ 1 —exp[—0E sy (—k)]

(akan) = (4.45)

gde su magnonske energije E%%(k) definisane izrazom (4.21). Koristeéi (4.45), magnetizacija
podresetke a dobija sledeci oblik:

b2 (a 1 1 ersw(k) 1
(Siaw) = == |5 +
No 5|2 \/G%SW("") — Ifsw (k) exp(\/eisw(k)flﬁsw(kﬂh) -1

1 1 1
+ 2 2 + 9 2 2 B
1 — exp(— Yhsw B aw®=hy |2\ o Vsw BT ®rhy
1
+ (4.46)

2 — 72 _
1— exp(— \/ Lsw (k) GILSW(k) h)
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Analogno se odreduje magnetizacija podreSetke b za koju se dobija slededi izraz:

Az 1 1 Est(ki> 1
< L(SI‘)I)/V> = 5— 5 +
2 2 2 o (k)—12 oo (k)—h
Ny k \/€LSW — Iiow (k) exp(\/ LW LW )—1
N 1 n 1 1
1— exp(— \/eLSW(k); st(k)"‘h) 2 exp(\/ Lsw 0 —17 gw (k) — h) ]
1

(_ \/eisw(k)_ll%sw(k)"‘h)
0

1 —exp

pri cemu je N, = N,.
U antiferomagnetno uredenoj oblasti u prisustvu spoljasnjeg polja moguce je magnetizacije
podresetki izraziti na slede¢i nacin:

(S760) = (Sigw) + xpsw - h,  (S78h) = (Sigw) — Xosw - h, (4.48)

gde je <5’fsw> magnetizacija obe podresetke u odsustvu polja data izrazom (4.32). Magnetnu
susceptibilnost mozemo jednostavno dobiti trazeéi razliku magnetizacije podresetke a i b na
osnovu izraza (4.48), koristeéi relacije (4.46) i (4.47):

2 k)— 24y (k)—h 2 k)— Iy (k)+h
(coth \/ELSW( ) 29LSW( ) _ coth \/€LSW( ) 20LSW( ) )(4‘49)

h =
XLsw AN, a

Pretpostavka slabog spoljasnjeg magnetnog polja omoguéava razvoj u red coth (z + yh) ~
cothx — (y/sinh® x)h, nakon cega iz izraza (4.49) dobijamo slede¢u relaciju za magnetnu sus-
ceptibilnost:

1

— (4.50)

a LSW(
20

11
XLSW = 7577 E >
40 Na % sinh ™2 Velsw

Ovaj izraz bice osnova za numericku analizu magnetne susceptibilnosti u okviru LSW teorije.
Zarad lakseg poredenja sa rezultatima koje daje metod Grinovih funkcija (u RP i MF aproksi-
maciji), graficki prikaz zavisnosti date izrazom (4.50) bi¢e dat zajedno sa rezultatima druga
dva pristupa na Slici 29., u poglavlju 5.6.5.

LSW analiza u slu¢aju YBasCu3Og daje u toj meri komplikovane izraze za magnonske energije
da je s njima nemoguce analiticki operisati. Stoga je paralelna susceptibilnost tog jedinjenja ra¢unata
samo u okviru MFA aproksimacije (odeljak 5.6.6).
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Poglavlje 5

Analiza u okviru metoda Grinovih
funkcija

5.1 Odredivanje magnonskog spektra
kupratnog antiferomagneta La,CuQOy,

Imajué¢i u vidu da je spektar elementarnih ekscitacija kupratnog antiferomagneta La,CuQOy
eksperimentalno odreden neelasti¢nim rasejanjem neutrona na temperaturi od 10 K [6], nas cilj
je prvenstveno da reprodukujemo taj spektar pomoc¢u modela opisanog efektivnim hamiltoni-
janom (2.2), a zatim da proverimo da li parametri koji daju validan magnonski spektar mogu
korektno opisati posmatrani sistem i na visim temperaturama.

Polazna tacka za odredivanje spektra elementarnih ekscitacija sistema spinova nepopunjenih
3d-ljuski Cu®" jona u LayCuOy biée hamiltonijan (2.2). S obzirom na to da ¢emo koristiti
metod spinskih Grinovih funkcija, poéi ¢emo od Hajzenbergovih jednacina kretanja za S
operatore. Konkretno, ispisacemo sistem od dve jednacine kretanja za operatore 5',;:1(“) i S';b(b)
kao i pridruzen sistem jednacina za adjungovane operatore Sga(a) i S:;fb). Koristedi te jednacine,
sastavi¢emo sistem jednacina kretanja za Grinove funkcije ((S’,ﬂa)\g’» ode je « = a,b, a B
proizvoljan operator. Taj sistem glasi':

BUSIBY) = Zqﬁ,ﬂa%éw
+JZ (S8, D5 1B)) + (1 + ) ((SE@SE 5 1BY)) +

+h Y ( (S8 1B)) — (SH@8 5 1B))) +
(SZE? 5l BY) + (G108 130 +
5ab

T3 (S350 e BY) = ((SH0S 7 5ye | BY) ) +
Jaa

+gusM (S| B)), (5.1)

'Radi jednostavnosti, indeks E koji ozna¢ava da su GF u energetskoj reperezentaciji je izostavljen.

49
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A . _1h
2m
T3 (SUSHSTA ) — (0 MU0 1B) +

o A5, B]) +

ng

+  (USEDSL e B + (S5 a 1 BY) +
J(;bZ( sz 5+(+6abyB>) <(S’b i(,,iaab )+
aab
( SZb)S b)é ’B>> <<‘§ ny nb+5bb‘B )+
ébb
+ausH{(S|B)) (5.2)
@By = Mg g
E(S,,"B) = 27T<[5 BI) +

b3 (—<<sz:>9,t§?&|é>> — (1 + (5,505, B))) +

2 20 (—(SED S B) + (o250 1 BD) +
_i_Jab;( zaa)5+b)6ab|3>> <<S"_l£a)gjzib3raf|é>>>+

1 2 (U0 S e BY) + (S Sl B) +

oS B (53)

BUSIPIBY = (84, B) +

+JZ( (SE0S D5 1B)) + (1 + (S5, b)snb+1| ) +

+ 30 (USHPS0, 061 B) = (SHVS00a 1BN) +
Jz( (505, | B) + (505,14l B) ) +
IS (S8l BY) = (820810 e ) +
s H(S01B). (5.4)

Osnovni problem sa jednac¢inama oblika (5.1)—(5.4) sastoji se u dekuplovanju Grinovih
funkcija viseg reda. Na niskim temperaturama, pogodno je koristiti Kalenovo dekuplovanje [§]
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(videti odeljak 3.3). Ovde ¢e biti koris¢ena modifikovana varijanta Kalenovog dekuplovanja
koja se za S = % zasniva na identitetu S7 = S — S; S i za feromagnetno kuplovane spinove
glasi:

e i 92F o[ 1A e O TP
(555518)) L 5 |(1- (8,80)) (USFIB) — G(STSRISHIB] | (55)
dok za antiferomagnetno kuplovane spinove vazi izraz
e o 028 o (1 Lyasan) pranmn L aean aw A
(5555180 T 5 | (1= 505,50 ) (SFIB)) — S{S8H)(5518))| (56)

Ovde ¢emo, primera radi, navesti jednacine kretanja koje se dobijaju dekuplovanjem (5.1)
i (5.2), dok se preostale dve jednacine dobijaju analogno.

th | - ~
;<[s+<“> B))+

+JSZ[( — SU5ROEEN ) (5.5, 1B)) — (5298, e ) S BY) +

E((S3\15)) =

b At (a)] £ L4+1, 640 &+(a A—(b) | A
w505 ) USEDIBY) = =S S8, 1B +

Sl
wsz[( ;<S DGHN ) (5105 1B)) - {Sn O N(STBY) -

(1 - §<Sna+a S405) ) USH1BY) + 4 (5. S5V (51 1B +
SZ {( (a)S+ >> <<Sn£lj:51”|B>> _ ;< A;(Q)S;(i)(;ab><<8:;a(a)|B>>
6ab

+ (1 - ;<5na+5abs; +5ab>) ((S59|B)) — S<s+ g SN (S, <+5ab!B>>}

SZ[( < S+<“>>) <<S:§‘25T|B>>—;<Sa S Do (S| BY) —

6@@

- (1- 565 +5aas:+5aa>) (SED1B)) + {8 aee 3N (51 Yy )] +
+9nsH{(S5"|B)) ; (5.7)

B($701B)) = ;Zqﬁ-@ B) +

Ng

+IS |- (1- SEYSEON) (8L 1BY) + (S S (SR 01B)) -

-+ (1- S<snb+alsnb+51>) (5.01B)) +1§”<snb+als (5 0s 18] +

+28 Y [ (1= 50520850 ) (820 B0) + 505508, ) (50181 +
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(1= 50829585050 ) (1B)) — {510 ) (875 1B ] +

sz[ ( fs <b>s+<b>>)<<s+<+5ab|3>>+S<9:;b>é,t§i>5ib><<9,:;b>|B>>—

6ab

(1—< ,f5abS:,fi%ab>)<<Anb“”\3>>+ §<Sn+5abs O el B +

5[ (1 P35 ) (8.l B) + (8505 (8013 +

abb
1 A+ ( S—(b)| 2 Liav® gy a0 7
+ (1 Fas w) (81 = i8S 45, )] +
+ousM{SZ0|B)) (58)

Nakon dekuplovanja GF' viseg reda izvrsi¢cemo prostornu Furije transformaciju, pri ¢emu ¢e se
pojaviti sledec¢i prelazi:

S (s, SNSRI — ; Sk + @ () (51 (5.9
Sk, SOUSEIBY) — - S AW S 1B, (5.10)
SSHSS2L1B) — 7 X P (RS B))ala), (5.11)
S (8%, 1B} — (B (5.12)
SUSHBm)) — (S 1) (5.13)

U izrazima (5.9)—(5.12) koris¢ene su sledeée oznake:
P (k) = (5" ), (5.14)

Ta(k) = 20%a(k), 7alk) =D e, (5.15)

gde « opisuje vrstu interakcije izmene, te u skladu s tim &, moze biti 8, = &1; 62; J3; éab/ “

Velic¢ina z, oznacava broj najblizih suseda za datu interakciju i uvek iznosi cCetiri (Vldetl Sl.
5), dok su u,v = +, —. Geometrijski faktori 7,(k) su za ortorombnu strukturu LayCuO,4 veé
definisani relacijama (4.9)—(4.13).

Nakon prostorne Furije-transformacije, sistem koji ¢ine jednacine (5.7) i (5.8) postaje:

(B — cch(k){(5IB))i — Tea(k) (S~ B)) = (157, B)x. (5.16)
ToaB)((5H O B))k + (B + k(S O1B) = (1570, By, (5.17)
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gde su uvedene sledece oznake:

ccn(k) = eca(k) + gusM., (5.18)
ech(k) = eca(k) — gus™M., (5.19)

ecalk) = Jz[(1+n)S—(1+n)d — Py — \y(25 — 20 + &, + O3)—
AP(=S + & + P%) — X198 — & 4 BU) + (k) Ao (S — D + Do)+

+ 73(k) Ao (S — @ 4 P3) + (k) A1*(S — & + dT)] (5.20)
Ioa(k) = Jz[yi(k)(S — @ — (1+n)®1) + 71 (k) AL(S — @ — 7). (5.21)
Velicine ® definisane su sledeé¢im izrazima:
1 s .
¢ = S (ST gH) — Z (S—@g+@y, (5.22)
a g
1 ~
_ k) (b) — G+(®) 2
Naz,;%( )(S~(5- Nagkj REMRT (5.23)
(@ Ggt@y, _ L a—(b) G+B)y, ¢
—Z% S >k_ﬁ§:%(k)<s ST i =2,3, (5.24)
a k
1 S—(a) &+(a 1 G—(b) & aa
o = ~ ST A (RS WS = — S AR (k)(STOSTON At (k) = A (k). (5.25)
a Kk a kK
1 P 1 o
P = A S P (k) (ST SOy, = A > 1 (k) (ST SHON, (5.26)
a k a k

gde su gornje jednakosti posledica realnosti koeficijenata u polaznom hamiltonijanu. Napomeni-
mo da je pri dobijanju sistema (5.16)—(5.17) koriséena relacija

ZF v(k+q) =7(q ZF (5.27)

koja vazi kada je F'(k) parna funkcija po komponenatama talasnog vektora.

Analogno gornjem postupku moze se dobiti sistem jednacina koji proizilazi iz dekuplovanja
jednacina (5.3) i (5.4).

Determinanta sistema (5.16)—(5.17) glasi

E—cih(k)  —Ica(k)

DuE) = Ica(k) E+ 6(02,)4(’“) 7

(5.28)

dok determinanta adjungovanog sistema zadovoljava relaciju

Dy(E) = Dy(~E). (5.29)
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Polovi Grinovih funkcija su odredeni nulama gornjih determinanti. Determinanta (5.28) daje

gusH £ /2 (k) — T2 (), (5.30)

dok su nule adjungovanog sistema

—gusM F \Jebalk) — 12(K). (5.31)

Polovi sa pozitivnim predznakom definiSu magnonske energije. Znaci, u prisustvu slabog
spoljasnjeg magnetnog polja, postoje slede¢e dve grane magnonskih energija:

Ey(k) = /e (k) — I24(k) + gupH, (5.32)

Ea(k) = /et (k) — I24(k) — gup™, (5.33)

tako da se gornje determinante, koje ¢e nam sluziti za odredivanje Grinovih funkcija, mogu
zapisati kao

Dy(E) = (E — Ey(k))(E + Ea(k)). (5.34)

Dy(E) = (E + Ey(k))(E — Ex(k). (5.35)
U odsustvu spoljasnjeg magnetnog polja F(k) = Es(k), te je
Di(E) = Do(E) = E* — E*(k) (5.36)

gde je

E(k) = \Je2u(k) — I24(K). (5.37)

pozitivni pol Grinovih funkcija i predstavlja magnonsku energiju.

Da bismo odredili velicine ®, ®; (i = 1,2,3), ®% i & koje figurisu u izrazu za energiju
elementarnih ekscitacija, potrebno je naéi korelacione funkcije ®* (k) = (S*S5");, preko kojih
su one date, a koje se (korelacione funkcije) odreduju spektralnom teoremom (videti relaciju
(3.19)). U tom cilju, treba izracunati Grinove funkcije ((SHT(®[S=@)) i ((S~®)|S-(@)),.
Prema tome, konkretizova¢emo operator B kroz operator S—(a) (B =S ~(@) usled Gega sistem
(5.16)—(5.17) u odsustvu spoljasnjeg magnetnog polja postaje:

_ih

(B — ecalk)((ST@IS™ )y — Loalk) ((S™1S7@))s - (55) (5.38)

Toa(R)((ST@OBY) g + (B + eca(k))((S™|B))k = 0. (5.39)

Resavanjem sistema (5.38)—(5.39) po Grinovim funkcijama ((SH@|S=@)), i ((§~®)|§-(@)),
dobija se:

(5@ @)y, — ?SZ% (E il(g)(k) . f%ik)) , (5.40)
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(D)1 & h A C(k) D(k)
GO g—@yy — " ga 5.41
(8018~ = 48 | 5= g * B E®) ) (5.41)
gde su koris¢ene sledece oznake:
k 1 k
A(k) = coa(k) . Blk) = coa(k) , (5.42)
2\/ECA — 124(K) 2\/60,4 — 124(K)
Ioa(k Ioa(k
C(k) = calk) . D(k)= ca(k) . (5.43)
2\/50,4 — 124(K) 2\/€CA — 124(K)
Pri tome treba napomenuti da je, prema relaciji (5.22):
(S#9) = 5 — & (5.44)

Poznavajuéi navedene Grinove funkcije, koris¢enjem spektralne teoreme dobijaju se sledece dve
korelacione funkcije:

(S~@G-Oy, = (5 — ) \/eg,A(II:;(—k;gA(k) coth EZ(;) . (5.46)
Sada mozemo odrediti velicine ® definisane relacijama (5.22)—(5.26):
e
G ];aq)) ij%-(k) ( %%A(EZ;“(_’“;%A(’Q) cothEQ(:) - 1) =23, (5.49)
or - SR DT (h(; S 1) | .
g =8 _a@ Xk:ﬂb(k) NER (II:;‘(_"’%A(@ coth EQ(;’) . (5.51)

Vazno je primetiti da su gornji izrazi samousaglaseni, jer sve velicine ® zavise od energije
elementarnih ekscitacija E(k) koja opet sa svoje strane zavisi od svih veli¢ina ®.
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5.1.1 Goldstonov mod

Od posebnog je znacaja ispitati ponasanje magnonske energije u blizini centra Briluenove zone.
U tom cilju, pojednostaviéemo dodatno nas§ model uzimajuéi da se radi o 2D (A% = \9* = 0)
spinski izotropnom (7 = 0) modelu. Ako iskoristimo aproksimacije geometrijskih faktora (k)
date izrazima (4.26)—(4.28) i izraz (5.20) zapiSsemo u slede¢em obliku, podesnijem za primenu
tih aproksimacija

= AaPa(l = 72(k)) — Aa®s(1 — 73(k))], (5.52)

dobijamo da je energija elementarnih ekscitacija za k ~ 0 odredena relacijom
E (k~0)~ Jz[(S—®— 1)+ 73 [(ka)? + (k) (9/16 (S — ®)*+
1
+ /1603 + 1/4®3) — (S — & — 1)*(1 — 1/4((kea)® + (kyb)?))]* (5.53)
odakle vidimo da je
,lclg% E(k)=0. (5.54)

Prema tome, spinski izotropan 2D ortorombni model LayCuQO4 poseduje Goldstonov mod.

5.1.2 Magnonski spektar u tetragonalnoj fazi La;CuO,

Poznato je da LayCuQO, kristaliSe na visokim temperaturama u tetragonalnom kristalograf-
skom sistemu sa parametrima ¢elije veoma slicnim onima u ortorombnoj fazi (videti odeljak
2.1), te mnogi autori [6,12,13] ispituju magnetna i termodinamicka svojstva ovog jedinjenja ko-
riste¢i model sa tetragonalnom strukturom. Premda je ispravno razmatrati ortorombni model,
s obzirom da dugodometno antiferomagnetno uredenje postoji samo u ortorombnom kristalo-
grafskom sistemu (videti Sl. 3.), zarad poredenja nasih rezultata sa onima datim u literaturi,
kao i zarad izvesnih teorijskih razmatranja vezanih za egzistenciju dugodometnog uredenja u za-
visnosti od strukture, mi ¢emo prethodni rac¢un sprovesti i za tetragonalnu strukturu LasCuQy.
Pri tome treba naglasiti da se, za razliku od ortorombne strukture, kod tetragonalne strukture
kristalografska i magnetna elementarna ¢elija ne poklapaju. Prva je zapreminski centrirana i
ima zapreminu a’c, a druga je povrsinski centrirana sa zapreminom 2a’c.

Postupkom analognim onom sprovedenom za ortorombnu fazu, polaze¢i od efektivnog
hamiltonijana (2.2) u kome je J% = J¢ (a = a,b), za energiju elementarnih ekscitacija u
odsustvu spoljasnjeg magnetnog polja dobija se izraz (5.37), pri ¢emu su veli¢ine koje figurisu
u tom izrazu date relacijama (5.20)—(5.26), dok je razlika u odnosu na ortorombnu strukturu
sadrzana u geometrijskim faktorima 7 (k) koji u ovom slucaju glase:

1
Y1 (B tetra = 5(005 kya + cos kya), (5.55)

Yo (k) tetra = c0s kya cos kya, (5.56)

1
V3(k ) tetra = §(COS 2k,a + cos 2k,a) , (5.57)
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ab k.c
VP (k) tetra = €OS = (k: + k) cos - (5.58)

k,c

a
’Yia(k)tetra - ’Yib(k;)tetra = CO8S §(k$ - ky) COSs 7 (559)

Koristedi ove izraze, bi¢e moguce uporediti kako magnonski spektar, tako i Nelovu temperaturu,
za obe strukture posmatranog jedinjenja.

5.2 Magnonske energije La,CuO, u okolini
apsolutne nule; analiza rezultata

S obzirom na ¢injenicu da ¢emo parametre naseg modela odredivati koriste¢i magnonski spektar
dobijen na veoma niskoj temperaturi 7' = 10 K, preuzet iz reference Coldea et al. [6], posebno
¢emo ispisati izraz za energiju elementarnih ekscitacija LasCuO,4 na apsolutnoj nuli. Analogno
LSW analizi, provericemo da li se eksperimentalni magnonski spektar moze reprodukovati
pomoc¢u 2D modela, te pod pretpostavkama uvedenim u odeljku 5.1.1 (2D spinski izotropan
model), izraz (5.37) prelazi u

B(k; 0) = \/e2.4(k; 0) — 12.4(k: 0). (5.60)

gde su velicine eca(k;0) i Ioa(k;0) date sledeé¢im relacijama:

cca(k;0) = J2[S — ®(0) — B1(0) — Ay(25 — 20(0) + D5(0) + 3(0)) +
+ 72(k)A2(S — (0) + 2(0)) + 13(k)A2(S — @(0) + 5(0))] (5.61)
Iea(k; 0) = J2yi(k)(S — (0) — 1(0)). (5.62)

Pri tome su veli¢ine ® na apsolutnoj nuli koje figurisu u gornjim relacijama sada date slede¢im
izrazima:

o(0)=1- , (5.63)
N“ 2k NN 12, (k;0)

. (S (I) [CA<ki; 0)
mo= Z’Y \/E%A(k?; 0) — 12 4(k; 0) ’

(5.64)

} :( A cca(k;0) _ i
®;(0) N Ek:%(k) (\/E%A(k;o)_I%A(k;O) 1) , 2,3. (5.65)

Izrazi (5.60)—(5.65) bi¢e osnova za izra¢unavanje parametara modela J i As.

Analogno metodu koji je koris¢en u odeljku 4.1 prilikom analize u okviru teorije linearnih
spinskih talasa, uzimamo dve eksperimentalne vrednosti magnonskih energija, date relacijom
(4.23), u tackama (m,0) i (m, —7) prve Briluenove zone u kojima su geometrijski faktori za
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ortorombnu strukturu dati relacijama (4.24)—(4.25). Tada su energije u navedenim tackama
date izrazima:

EW(E;0) = Jz[S — ®(0) — ®1(0) — X3 (3(S — ®(0)) + 5(0) 4 205(0))] . (5.66)

E®(E;0) = Jz[S — ®(0) — ®1(0) — 2X5(S — ®(0) 4 4(0))]. (5.67)

Da bismo izracunali parametre J i Ay treba primeniti samousaglasenu proceduru odredivanja
veli¢ina ® definisanih jednacinama (5.63)—(5.65), koja daje sledeée vrednosti [31]:

J = 141meV (£5%), Ao = 0.0942 (£10%), (5.68)

sto predstavlja vrednosti bliske onima koje se navode u literaturi ( [11], [33] i reference [5,11,12]
navedene u [33]). Koriste¢i ovako dobijene parametre, izrazi (5.60)—(5.62) nam omogucéavaju
da prikazemo spektar magnonskih energija La;CuO4 duz pravaca visoke simetrije (prikazanih
na Sl. 6.) u 2D AFM Briluenovoj zoni. Taj spektar, zajedno sa eksperimentalnim podacima
preuzetim iz [6] dat je na Slici 13.

300} o
250f O

200

E [meV]

100p

50r

(,0) ©0,0) (,-m) (,0) @m0
(kxa, kyb)
Sl. 13: Spektar magnonskih energija u ortorombnoj fazi LasCuO4 duz pravaca visoke simetrije u 2D
AFM BZ. Kruziéi predstavljaju eksperimentalne podatke preuzete iz [6].

Zapazamo relativno dobro slaganje sa eksperimentalnim rezultatima, sto ukazuje na korek-
tnost izbora dominantnih interakcija izmene sadrzanih u efektivnhom modelnom hamiltonijanu.
Cinjenica da je magnonski spektar izracunat za dvodimenzionalni model potvrduje stav o
kvazi-dvodimenzionalnosti posmatranog jedinjenja.

Da bismo dobili spektar elementarnih ekscitacija za tetragonalnu strukturu, moramo uzeti
Briluenovu zonu za tetragonalni kristalografski sistem (videti Sliku 14.), zajedno sa ,stazom”
koja odgovara onoj uzetoj za ortorombnu strukturu. Tako, na primer, tacka sa koordinatama
(m,0) u ortorombnoj BZ odgovara tacki (7/2,7/2) u tetragonalnoj BZ, tacka (7, —7) odgovara
tacki (m,0) itd.
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4)

n ks«

Sl. 14: 2D AFM Briluenova zona za tetragonalnu strukturu LasCuO4 zajedno sa ,stazom” koja
odgovara onoj uzetoj za ortorombnu strukturu (prikazanoj na Sl. 7.).

Racun analogan onom sprovedenom za ortorombnu strukturu daje magnonski spektar slican
prethodnom, $to ukazuje na ¢injenicu da je na niskim temperaturama ponasanje sistema
u dve dimenzije gotovo identi¢no za obe strukture.

U literaturi [6,12,13] slaganje sa izmerenim magnonskim spektrom dobijeno je za razlicite
skupove parametara J, A9 i integrala izmene ciklicne interakcije Jo. Polazna tacka u navedenim
radovima bio je Habardov (Hubbard) model, ¢iji razvoj daje efektivni spinski hamiltonijan
sa clanovima viseg reda, koji proisticu iz koherentnog kretanja elektrona izmedu NN, NNN,
NNNN itd. spinova [34]. Ako se perturbacioni red razvije do reda t* (¢etiri preskoka), efektivni
hamiltonijan ¢e sadrzati sledece integrale izmene: J = 4(t2/U)—24(t*/U?), Jo = J3 = 4(t*/U3)
i Jo =80(t/U?).

U referenci [6] korektan fit magnonskog spektra dobijen je na dva nacina. Spektar je
prvo reprodukovan sa parametrima: J = 104 £ 4meV, J, = —18 £ 3meV (tj. za feromag-
netnu NNN interakciju), J; = Jo = 0. Kako je J; < 0 u kontradikciji sa teorijskim pret-
postavkama [6,7] koje predvidaju antiferomagnetnu NNN interakciju (Jy > 0), u [6] je dobijen
drugi fit, koris¢enjem spinskog hamiltonijana dobijenog razvojem Habardovog hamiltonijana
zat=0.304+£0.02eViU =22+04eV, sto daje sledece integrale izmene: J = 146 £+ 4meV,
Jo = J3 = 2.0 £ 0.5meV (antiferomagnetna NNN i NNNN interakcija) i Jo = 61 + 8meV.
Magnonski spektar dobijen pomoc¢u ovog skupa parametara je takode korektan i ne razlikuje
se od prethodnog, dobijenog za feromagnetno J,. To je posledica Cinjenice da Jo zapravo
smanjuje interakciju izmedu najblizih suseda (J — Jo/2 ~ 110meV), a NNN interakciju pre-
vodi u feromagnetnu (J; — Jo/4 ~ —14meV). Pored toga, jednacina kretanja za operator St
zapisana preko spinskih operatora ukazuje da je u bilo kojoj znacajnijoj aproksimaciji (tjab-
likovska, Kalenova itd.) ¢lan sa Je proporcionalan sa (S)3, tj. u izrazu za magnonsku energiju
Jo je renormalizovano sa (S2)2. U blizini temperature faznog prelaza ((S?) — 0) taj clan se
moze zanemariti.

Cinjenica da se eksperimentalni magnonski spektar moze korektno reprodukovati kako uzi-
majuéi antiferomagnetnu (Jo > 0) tako i feromagnetnu (J; < 0) NNN interakciju ukazuje
na neophodnost druge, nezavisne provere gornjih rezultata. U tom cilju, sa parametrima
dobijenim u okviru naseg modela izracuna¢emo Nelovu temperaturu za razlic¢ite vrednosti para-
metara interplanarne interakcije izmene ()\ib/ ") i spinske anizotropije () i uporediti rezultate
sa eksperimentalno dobijenom vrednoscéu.
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5.3 Magnonski spektar dvoslojnog kupratnog
antiferomagneta YBa;Cu3Ogq

Premda u literaturi nismo nasli eksperimentalne podatke za magnonski spektar nedopiranog
YBayCuszOg, ovde ¢emo, zarad kvalitativnog poredenja sa disperzionom relacijom za LayCuQy,
prikazati spektre spinskih ekscitacija koje daje model opisan hamiltonijanom (2.3). Uzimajuéi
u obzir nemoguc¢nost kvantitativnog poredenja sa eksperimentom s jedne, i slozenost Kalenove
aproksimacije s druge strane, za dobijanje magnonskih spektara u ovom slucaju prihvatljivo
je koristiti tjablikovsku aproksimaciju dekuplovanja visih Grinovih funkcija (videti relaciju
(3.22)). Za parametre modela uzeéemo vrednosti iz teorijskog rada Pavkov et al. [35], u kojem
je magnonski spektar posmatranog jedinjenja izracunat, ali nije graficki prikazan, te u tom
smislu nasa analiza predstavlja dopunu onoj iz navedene reference.

Polazna tacka u odredivanju magnonskog spektra YBayCuzOg jeste hamiltonijan (2.3).
Metodom spinskih Grinovih funkcija u tjablikovskoj aproksimaciji (RPA) dobija se sledeéi
sistem od ¢etiri jednacine za odredivanje ¢etiri Grinove funkcije:

(E = A)((ST[B)) = Bi({S™“I|B)) = jo,p, (k:){(S~*|B)) = gqéﬂaﬂ,é}) , (5.69)
G+(a1) | 12 G—(a2)| 1 : G+ (b1) | B ih G—(a2) B
Bo{(ST|B)) + (B + A)((STB)) + joup, (k) ((STV|B)) = o (87, B}, (5.70)
-k o—(a > Q » G— » ih s »
—Jeypy (k) ((STD|B)) + (B = ) ((S|B)) = Bi{(S™™)|B)) = (5", B)), (5.71)
. o) . ) o iR
Jeap, (B)(STIB)) + Bo((STO|B)) + (B + AN((S™®|B)) = (157", B),  (5.72)
gde su uvedene oznake:
Ayjy = (SN JA(L+ ) + N+ N] £ gusH, (5.73)
Bija(ky) = 4T (k) (S7@12)y | JCrjama s (Kz) = Cyppe’™=® 4 Dy e = (5.74)
01/2 _ Jb<Srz(a1/2)> ’ D1/2 _ J/<S«z(a1/2)> ) (5_75)
U odsustvu spoljasnjeg magnetnog polja (H = 0) magnetizacije sve cetiri podresetke su

medusobno jednake, te se polovi Grinovih funkcija jednostavno odreduju s obzirom da se
determinanta ovog sistema svodi na bikvadratnu jednacinu ¢ije je korene lako nac¢i. Oni su dati
sa £ F5(k), gde su E,/5(k) definisani relacijom:

Eyjs(k) = J(S7)Erpa(k), Eip(k) = \/A2 - (Bk:H =+ | )2, (5.76)

u kojoj se koriste sledece oznake:

A=41+n)+ N+ XN, By, = 2(coskya+ coskya), (5.77)
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|jk.| = \/Ag + N2 4+ 2\, N cos k. (dy + dy) . (5.78)

Ovde su Ay i X' redukovani integrali izmene (A, = J,/J; X' = J'/J), kj oznacava (k, k), dok
su a, dy i dy konstante resetke (videti SL. 6.).

Od ¢etiri pola Grinovih funkcija, dva pozitivna (E;/,(k)) predstavljaju magnonske energije.
Zarad analogije sa ra¢unom sprovedenim za Lay;CuQOy4, posmatra¢emo spinski izotropan (n = 0)
2D () = 0) model® na temperaturi 7' = 10 K, gde magnetizacija izracunata na osnovu izraza
(5.111) (odeljak 5.4.6) iznosi (S?)|7—10x = 0.37638. Za parametre modela uzeéemo vrednosti
iz. [35] za koje je u navedenoj referenci pokazano da daju najbolje slaganje sa eksperimen-
talno odredenom Nelovom temperaturom datog jedinjenja: J = 100meV, A\, = 5- 1072, Pod
uvedenim pretpostavkama dve grane magnonskih energija date su izrazom:

Ei)(k) = J<§Z>\T:10K\/(4 + X\y)? — [2(cos kya + cos kya) £ A% . (5.79)

Odavde se lako vidi da grana F;(k) poseduje Goldstonov mod, tj. limg .o F1(k) = 0, dok
grana F,(k) u centru Briluenove zone ima gep veli¢ine 4.Jv/A,(S?)|r—10x. S obzirom da
YBayCuzOg kristalise u tetragonalnom kristalografskom sistemu, za graficko prikazivanje dis-
perzionih relacija koristicemo tetragonalnu BZ prikazanu na Sl. 14. Oba spektra magnonskih
energija duz pravaca visoke simetrije u 2D AFM BZ dati su na Slici 15.
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Sl. 15: Spektar magnonskih energija YBasCusOg duz pravaca visoke simetrije u 2D AFM BZ, na
temperaturi 7'= 10 K. Crvena kriva predstavlja disperzionu relaciju Fj(k), a plava Ey(k).

Oblik disperzione krive slican je magnonskom spektru La;CuQO,4. Osnovna razlika je nezavisnost
magnonske energije od talasnog vektora na granici Briluenove zone. To je posledica ¢injenice
da u modelnom hamiltonijanu nisu uzete u obzir NNN i NNNN interakcija. Analogan zakljucak
vazio je i za model LayCuOy4 bez interakcije drugih (tre¢ih) suseda (tackasta kriva na Sl. 8.).
Na Slici 16. prikazana je povrs Ej(ky, k,) zarad manifestacije periodi¢nosti magnonskih
energija u reciprotnom (impulsnom) prostoru®. U cilju pojednostavljenja uvedeni su redukovani

20vde termin ,,2D” treba shvatiti u prosirenom smislu, s obzirom da oznaéava strukturu od jednog dvosloja.
Uzeti strogo dvodimenzionalnu strukturu, tj. staviti da je A\, = 0, nema smisla, jer bi time bila razbijena
osnovna strukturna jedinica jedinjenja, koje je karakteristican dvoslojni antiferomagnet.

3Povrs Fs(ky, ky) zbog sliénosti nije zasebno prikazana.



62 Teorijska istrazivanja osobina jako korelisanih kvazi-dvodimenzionalnih. . .

talasni vektori £ = ak, i ( = ak,. Stepen osencenosti koncentri¢nih krugova u (£, () ravni
obrnuto je proporcionalan veli¢ini magnonske energije.

4
150 |

100

E [meV]

s0F/

Sl. 16: Spektar magnonskih energija YBasCu3zOg u tri dimenzije, za energetsku granu koja poseduje
Goldstonov mod (E1(k)). Na x i y osi prikazani su redukovani talasni vektori £ = ak, i ( = aky,
respektivno.

5.4 Temperaturska zavisnost magnetizacije podresetke
nedopiranih kupratnih antiferomagneta;
Nelova temperatura

5.4.1 Izraz za magnetizaciju podreSetke La,CuQO, u tjablikovskoj
aproksimaciji; magnetizacija na apsolutnoj nuli

Magnetizacija podreéetke data je izrazom:

(§7) = = — — Z S—(@)§+a) (5.80)

Za odredivanje magnetizacije koristi¢emo relaciju (5.45) za korelacionu funkciju <5' —(@g )y,
pri ¢emu ¢emo umesto Kalenove primeniti tjablikovsku aproksimaciju (definisanu izrazom
(3.22)) koja se ¢esce primenjuje na visokim temperaturama. Iz izraza izvedenih u okviru
Kalenove aproksimacije, izrazi u tjablikovskoj aproksimaciji jednostavno se dobijaju uzimajuci
da su velicine ®; (i = 1,2,3) = &1/ = 0 i stavljajuci da je S — ® = (57). Tada relacija (5.80)
postaje:

1[1 T (k) 2 -
“ 2[% e (k) ( exp(ET(k)/m—lﬂ | o
gde je
E"(k) = J(S)w"(k), (k)= \/[ET(k)P — [ (k)]?, (5.82)

€' (k) = 2[1+ 1 = Xa(2 = 92(k) — y3(k)) + A1 (k) + AT — AT, (5.83)



Analiza u okviru metoda Grinovih funkcija 63

I (k) = 2[yi (k) + A9 (k)] - (5.84)

Za parametre modela bic¢e uzete vrednosti odredene u okviru Kalenove aproksimacije, s obzirom
da se ispostavlja da one dobro reprodukuju eksperimentalne vrednosti za temperaturu faznog
prelaza.

Napomenimo da je za analizu izraz (5.81) ¢esto pogodnije zapisati u obliku

1
== , 5.85
(5%) 2 14 2P () (5:85)
gde je
1 1 T(k) ET(k) 1
Pyj5(0) = i zkj 2 (k) coth — = — 2. (5.86)

Izrazi (5.81)—(5.84) ukazuju da se radi o zatvorenom sistemu jednacina koji se mora resavati
samousaglaseno, sto predstavlja specificnost spinskog prilaza u odnosu na bozonski, izlozen u
odeljku 4.3. Pored toga, znacajno je uociti sledeée: posmatrajuéi ¢lan exp(E”(k)/6) — 1
u izrazu (5.81) vidimo da je njegov najveéi doprinos sumi za |k| — 0. U sluc¢aju spinski
anizotropnog magneta, kada nisu zadovoljeni uslovi pod kojima vazi Goldstonova teorema, taj
clan je uvek konacan i magnetizacija ima vrednost razlicitu od nule. Zanimljivo je analizirati
kako se ponasa izraz za magnetizaciju kada je u pitanju spinski izotropan magnet (n = 0).
Jednostavnim rac¢unom, pustajuéi da |k| — 0 i prelaskom sa sume na integral, moze se pokazati
da na temperaturama razli¢itim od nule za trodimenzionalne magnete temperaturno zavisni
integral konvergira, te magnetizacija ima konac¢nu vrednost, dok za dvo- i jednodimenzionalne
magnete divergira, usled Cega je magnetizacija jednaka nuli. Ovi zakljucci su u skladu sa
Mermin-Vagnerovom teoremom [14, 36], prema kojoj za jedno- i dvodimenzionalne izotropne
Hajzenbergove fero-, antifero- ili ferimagnete sa interakcijama konac¢nog dometa na tempera-
turama razli¢itim od nule ne postoji dugodometno magnetno uredenje, tj. magnetizacija je
jednaka nuli.

Pogledajmo jos kako se ponasa magnetizacija na apsolutnoj nuli:

11T TR\
(570 = fim =5 (N 2 wT(k:)> ' (587)

a k

Iz gornjeg izraza vidimo da se magnetizacija podresetke na apsolutnoj nuli razlikuje od vre-
dnosti %, Sto ukazuje na postojanje kvantnih spinskih fluktuacija. Naime, osnovno stanje
antiferomagneta nije svojstveno stanje modelnog spinskog Hajzenbergovog hamiltonijana, te je
prema kvantnoj teoriji merenja disperzija u tom stanju razlic¢ita od nule, tj. postoje fluktuacije
oko srednje vrednosti?. Kvantne spinske fluktuacije postoje na svim temperaturama, ali su na

visim temperaturama ,maskirane” intenzivnijim termalnim fluktuacijama.

47a feromagnete osnovno stanje je svojstveno stanje hamiltonijana te je magnetizacija na apsolutnoj nuli
jednaka tacno %
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5.4.2 Magnetizacija na visokim temperaturama;
Nelova temperatura; kriticéni parametar 1]
)

magnetizacija tezi nuli, a magnonska energija tezi nuh sa magnetizacijom (v1det1 izraz (5.82)),
te se ta funkcija moze razviti u red, pri ¢emu je dovoljno zadrzati samo prvi ¢lan u razvoju:

ET(k) 26
th ~ . .
co 50 BT (k) (5.88)
Tada funkcija P;/2(6) definisana izrazom (5.86) uzima sledeci oblik:
9]\[ 1 ET(k)
Pio(Oy) = — N~ 5 %) (5.89)
/ J(5(T)) No G (T ()Y
Ako izraz (5.89) ubacimo u (5.85), dolazimo do sledeceg izraza za Nelovu temperaturu:
J[1 k) 17
ONn=—|—> ——= . 5.90
My [Na Z,; (wT(k))Q] (5.90)
Koristedi relacije (5.83) i (5.84) mozemo prethodni izraz zapisati ekplicitno kao
J
gde je C' za ortorombnu strukturu dato izrazom
1 1 — X2(2 — 7a(k) — 13(k Ay (k
co + 17— A2(2 — (k) —3(k)) + A"y (k) +p (5.92)

Ny 2 7= = 72(R) — 79(R) + X5 (k) £ 1) — (32(k) + XY DR

pri ¢emu je p = A% — X% Da bi se dobio izraz za Cyesq, potrebno je u relaciji (5.92) staviti da
je A% = )% j iskoristiti izraze za geometrijske faktore (k) definisane u odeljku 5.1.2.

U cilju odredivanja ponasSanja magnetizacije na visokim temperaturama, potrebno je u
ET (k)
26

razvoju funkcije coth zadrzati prva dva ¢lana:

E'(k) 20 1E"(k)
20 ~ ET(k) 3 20

coth (5.93)

U tom slucaju funkcija P;/5(0) postaje:

T(k) 1 J(9%) 1
< TWE 12 0 N,

Pij(0) = Z (k) — = . (5.94)

Kada se prethodni izraz zameni u (5.85), dobija se

&= | e m S e e )] (599
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Ako iskoristimo relaciju (5.90), izraz (5.95) postaje

-1

G T3 0 NazkjeT(k)] : (5.96)

A

. ll 0 1J(5%) 1

(5%) ~

Resavanjem (5.96) po (S7) mozemo proceniti ponasanje magnetizacije u blizini temperature
faznog prelaza:

o 30 0\ _ 30 6 6\
\5%) = J TLS . (k) <1 B 9N> ~ J TL5 . (k) (1 B 0N> ~ 9N> - (5:97)

Prema tome, metod GF u RPA daje za kriti¢ni eksponent magnetizacije 3 = %, $to je poznati
klasi¢ni rezultat [9].

~

Kriti¢éni eksponent 5 moguce je odrediti i numericki, kao koeficijent pravca zavisnosti In (S#)
od In (1 —T/Ty). Odgovarajuci grafici za LagCuOy4 i YBayCuzOgq prikazani su na Slici 17.

26 25
2.8
-3
<'?//J\ -3 <
~ =]
£ 32 -35
3.4
-3.6 4
-5 -4.5 -4 -3.5 65 6 55 5 45 -4
In (1-T/Ty) In (1-T/Ty)
(a) (b)

Sl. 17: Grafik za odredivanje kriticnog eksponenta (3 za LagCuQO4 (a) i YBaaCusOg (b).

Fitovanjem se za LayCuO, dobija vrednost 8 = 0.561 4 0.10, sto pokazuje grubo slaganje sa
rezultatom (5.97). Bolje slaganje sa o¢ekivanom vrednoséu kriticnog eksponenta dobijeno je za
YBayCuzOg, gde numericki podaci daju § = 0.4934 £ 0.0005. Preciznije odredivanje kriticnog
eksponenta [ zahteva primenu teorije renorm-grupe, koja daje 5 = 0.36 [37].

5.4.3 Nelova temperatura za ortorombnu i tetragonalnu
strukturu La,CuQO,

Za razliku od radova [6,12,13] u kojima su integrali izmene odredeni samo fitovanjem magnon-
skog spektra na niskim temperaturama, mi ¢emo ispravnost naseg pristupa proveriti i pore-
denjem teorijski dobijenih rezultata za Nelovu temperaturu sa eksperimentalno odredenom
vrednoscéu iste.

U tom cilju, prvo ¢emo izracunati Nelovu temperaturu za ortorombnu strukturu LasCuO4
(koristedi relacije (5.91) 1 (5.92)) za skup parametara J = 141 meV i \y = 0.0942, a za razlicite
vrednosti parametara )\Cib/ % pri ¢emu ¢emo za parametar spinske anizotropije uzeti vrednost
n = 1073, §to daje najbolje slaganje sa eksperimentalnom vrednoséu za Ty. Zavisnost Nelove
temperature od velic¢ine interplanarne interakcije data je u Tabeli 5.
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TABELA 5:
Nelova temperatura za ortorombnu strukturu LasCuQOy4 u zavisnosti od parametara interplanarne
interakcije )\ib/ “* i njihove razlike Xib — A%, za spinsku anizotropiju n = 1073,

AP N =10" A =6-10"° X =11-10"* X =1.01-10"°

Tn(K) 331.816 330.244 330.261

AP — N =5.10"" A =6-10" X =15-10"* X =1.05-10"
Tn(K) 330.942 330.944 330.961

Nb— e =107 X =2.10"%" XNP=1.1-10"° X =1.01-10"2
Tn(K) 331.799 331.816 406.884

N\ =1073 NP =2.10"3 X®=21-102 X =2.01-10"!
Tn(K) 344.655 344.942 337.358

Podaci navedeni u Tabeli 5. ukazuju da je najbolje slaganje sa eksperimentalnim rezultatom
za X% — M4 < 1074, pri éemu pojedinaéne vrednosti parametara meduravanske interakcije nisu
vece od 1073, §to je u skladu sa vrednostima navedenim u [38]. Vazno je naglasiti da se u okviru
tih vrednosti Nelova temperatura veoma slabo menja sa veli¢inom meduravanske interakcije.

Da bismo ispitali uticaj spinske anizotropije na Nelovu temperaturu, racunali smo 7Ty me-
njajuci n, pri ¢emu smo za parametre interplanarne interakcije uzeli vrednosti koje reprodukuju
eksperimentalno izmerenu temperaturu faznog prelaza A% = 6-107° i A\ = 1075, Rezultati
dobijeni za 2D i 3D model navedeni su u Tabeli 6. i prikazani su graficki na Slici 18.

TABELA 6:
Nelova temperatura za ortorombnu strukturu LagsCuOy4 u zavisnosti od parametra spinske
anizotropije 7, za )\‘ib =6-107°1i A = 1072,

n  5-102 102 10° 10 10° 10 10° 10° 100 0
T2P(K) 7348 4941 330.1 2465 196.6 1634 1222 97.6 696 0
T3P(K) 7349 4943 3309 250.9 213.0 199.0 193.0 1924 1923 192.3
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M 400 F
— 3D
& 300 F
200 &
100 F 2D
0 02 04 ' 0.6 08
1/ [log 7l

Sl. 18: Zavisnost Ty od 1 u ortoromnoj fazi LasCuQy za Xib =6-107°1 A% =1075.

Rezultati pokazuju da u slucaju 2D modela Nelova temperatura opada sa smanjenjem spinske
anizotropije, postajuci nula za n = 0, Sto je u skladu sa Mermin-Vagnerovom teoremom. Za 3D
magnet Nelova temperatura ostaje konacna i kada n — 0, konvergirajuéi ka T3 |,—o = 192.3 K.
Znaca] ovog zakljucka lezi u poredenju sa analognim zapazanjem za tetragonalnu strukturu
(datim na Sl. 19.) koje ¢e ukazati na razli¢itosti ponasanja ove dve strukture.
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Zanimljivo je da se ovaj rezultat moze dobiti i analiticki, primenom tjablikovske aproksi-
macije. Naime, konstanta C' u izrazu za Nelovu temperaturu u ortorombnoj fazi (izraz (5.92))
kada |k| — 0 definisana je integralom:

4 ko T
Corto<|k| - 0) =~ (2’/T3)/0 dek/{) Sin9d9><

2 1

0 k2[cos? O(AP — \2%) + sin? O(1 — 6y + A% cos? p — X% sin?

X de, (5.98)
)]
odakle je ocigledno da za A% # X4 veli¢ina C ostaje kona¢na.

Ispitajmo sada ponasanje Nelove temperature za tetragonalnu strukturu LasCuOy, najpre
menjajuéi parametar A} = A% = X4, za spinsku anizotropiju = 1073 (Tabela 7.)

TABELA 7:
Nelova temperatura za tetragonalnu strukturu LaoCuQOy4 u zavisnosti od parametra meduravanske
interakcije A |, za n = 1073,

AL 0 5-107° 1074 1073 1072 1071
Ty(K) 330.065 330.077 330.088 330.293 332.33 351.924

Rezultati pokazuju da se za fiksiran parametar 1 Nelova temperatura veoma slabo menja u
Sirokom intervalu intenziteta meduravanske interakcije (0 < A\; < 1072). Uticaj interplanarne
interakcije postaje znacajan tek za A; > 107!, §to je vrednost koja ne karakterie ove sisteme.
Prema tome, uticaj interakcije medu susednim ravnima na temperaturu faznog prelaza veoma
je mali, kako za ortorombnu, tako i za tetragonalnu strukturu. Razlike izmedu ove dve strukture
javljaju se vezano za uticaj spinske anizotropije na Nelovu temperaturu. U cilju odredivanja te
razlike, ispitajmo zavisnost temperature faznog prelaza od parametra n, uzimajuéi za veli¢inu
interplanarne interakcije A, = 5- 107> (Tabela 8., Slika 19.).

TABELA 8:
Nelova temperatura za tetragonalnu strukturu LasCuQOy4 u zavisnosti od parametra spinske
anizotropije 7, za A| = 5-107°.

n 5-1072 107% 10=* 10~* 10 10°% 10°®% 107 107" 0

T2P(K) 7348 4941 330.1 2465 196.6 1634 1222 97.6 69.6 0
T3P(K) 734.8 4941 330.1 2465 196.6 1634 1222 97.6 69.6 0

700 £
600 [
500 -
400

Tu(K)

300 F
200
100 |

0 0.2 0.4 0.6 0.8

1/ |log 7l
SL. 19: Zavisnost Ty od 7 u tetragonalnoj fazi LagCuQOy4 za A| = 5-1075.
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Rezultati navedeni u Tabeli 8. pokazuju da za 2D model Nelova temperatura opada sa
smanjenjem spinske anizotropije, postaju¢i nula za n = 0, sli¢cno ponasanju ortorombnog 2D
modela. Interesantno je da se rezultati dobijeni za 3D model ne razlikuju od onih za 2D
model, pokazujuéi da je Nelova temperatura spinski izotropnog 3D antiferomagnetnog modela
tetragonalne strukture posmatranog jedinjenja jednaka nuli. Ovaj rezultat se ne kosi sa za-
klju¢ima Mernin-Vagnerove teoreme, s obzirom da ova teorema ne daje ogranicenja na veli¢inu
spontane magnetizacije u trodimenzionalnim sistemima. Moguce je pokazati da je odsustvo
dugodometnog uredenja za tetragonalnu strukturu posledica upravo takve strukture i antifero-
magnetnog uredenja spinova. Ovaj dokaz, koji se zasniva na primeni Bogoljubovljeve neje-
dnakosti, dat je u poglavlju 6.1.

Gornji rezultat moze se dobiti analogno izrazu (5.98), koristeéi tjablikovsku aproksimaciju.
Naime, za 3D tetragonalni izotropni antiferomagnet konstanta Cl.., u izrazu za Nelovu tem-
peraturu u slucaju kada |k| — 0 definisana je sledeé¢im integralom:

1 ko ™ 2T 1
k%lk/ i 0d9/ do . (5.99
(zﬂ)?’/o o SO Ta —ah + sy 10 (5

Iz ovog izraza, ocigledno je da je integracija po € odgovorna za divergenciju veli¢ine C":

Ctetra(|k| i O) =~

T  sind
Chetra(|k] — 0) ~ /0 1= cos? df — . (5.100)

Ovo je jos jedan dokaz da je i u ovom konkretnom 3D slucaju tjablikovska aproksimacija
u saglasnosti sa strogim analitickim rezultatom koji se dobija primenom Bogoljubovljeve neje-
dnakosti.

Radi poredenja, Nelova temperatura izracunata je i za feromagnetnu NNN interakciju, ko-
risteéi za parametre J i Jy vrednosti date u [6]: J = 104+ 4meV; J, = —18 =3 mev. Rezultati
takode ispoljavaju veoma slabu zavisnost od interplanarne interakcije, ali pokazuju da se vred-
nosti za Nelovu temperaturu bliske eksperimentalno utvrdenoj mogu dobiti samo za 1 ~ 1076,
Zan ~ 1073, Nelova temperatura prelazi 5000 K. Tako ovi rezultati pokazuju da feromagnetna
NNN (NNNN) interakcija ne moze dati taénu vrednost Nelove temperature ako uzmemo karak-
teristicne vrednosti parametara relevantnih za posmatrani sistem. Ipak, ¢injenica da su drugi
(i treéi) susedi feromagnetno uredeni moze delovati zbunjujuée. Radi se, naime, o frustraciji
proizvedenoj kompetitivnim interakcijama - antiferomagnetnom interakcijom izmedu prvih, ali
i drugih suseda. S obzirom da je interakcija prvih suseda desetak puta jaca od interakcije
drugih, ona diktira usmerenost spinova, rezultirajuc¢i feromagnetnim uredenjem drugih suseda

(Slika 20.).

>0,
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Sl. 20: Frustracija izazvana kompetitivnim NN- i NNN-interakcijama.
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U literaturi se pretezno pretpostavlja antiferomagnetna interakcija izmedu drugih, odnosno
tre¢ih suseda (koja se uglavnom dobija na osnovu Habardovog modela), ali se ne analizira
visokotemperaturska oblast, tako da je u tom smislu nas pristup sveobuhvatniji. Mozemo
istac¢i da je, na primer, u referenci Coldea et al. pitanje o prirodi magnetne interakcije izmedu
drugih (treéih) suseda ostalo otvoreno. U ovom radu je, nezavisno od Habardovog modela,
pokazano da antiferomagnetna interakcija izmedu drugih (tre¢ih) suseda daje dobro slaganje
sa eksperimentom u Sirokom intervalu temperatura 0 < 7T < Tl.

5.4.4 PonasSanje magnetizacije La,CuO, u blizini apsolutne nule

U cilju odredivanja ponasanja magnetizacije LaoCuO,4 na temperaturama u blizini apsolutne
nule, polazimo od izraza (5.81) u tjablikovskoj aproksimaciji. Kada 7" — 0 drugi ¢lan u
imeniocu je mnogo manji od prvog, te se, koristedi izraz (5.87) za magnetizaciju na temperaturi
T = 0K, izraz (5.81) moze zapisati u slede¢em obliku:

4<SZ>0 ET(’{?) 1
N zk: wT' (k) exp(ET(k)/0) — 1

(S%) = (S%)o |1+ (5.101)
Posto je drugi sabirak u zagradi mnogo manji od jedinice, prethodni izraz mozemo razviti u
red, nakon ¢ega, ako se zadrzimo na drugom ¢lanu, dobijamo

(57) = (5%)0 — A(S), (5.102)
gde je

A

1

o SN € (k)
AST) = N zk: wT' (k) exp(ET(k)/0) — 1 (5.103)

Velicine koje figurisu u (5.103) date su izrazima (5.82)—(5.84) u kojima ¢emo, imajuéi na umu
¢injenicu da eksperimentalni podaci ukazuju da je gep koji se javlja u spektru elementarnih
ekscitacija veoma mali [6, 16], staviti da je n = 0, tj. razmatra¢emo spinski izotropan model.

Posmatrajuéi izraz (5.103) zapazamo da najveéi doprinos sumi daju ¢lanovi sa malim ta-
lasnim vektorom, s obzirom da za spinski izotropan magnet vazi Goldstonova teorema. Stoga
funkcije koje se javljaju pod sumom mozemo razviti u red po talasnom vektoru, pri ¢emu
¢emo zadrzati samo clanove nultog i prvog reda, kako bismo za magnetizaciju dobili popravku
najnizeg reda po temperaturi. S obzirom da se u razvoju za €’ (k) i I7 (k) kao prva popravka
pojavljuje ¢lan proporcionalan sa k2, to ¢emo zadrzati samo ¢lanove nultog reda. Tako dobi-
jamo izraze:

F(k=0)=1I"(k=0)=z(1+\P), (5.104)
W' (k& 0) = /e"(k = 0) \JAk2a® + Bk + Ck3c, (5.105)
gde smo koristili sledeéu notaciju: A =1+ X —6Xy, B=1—- X% -6y i C = % — )\,

Ako izraze (5.104)—(5.105) ubacimo u (5.103), dobi¢emo sledeéi izraz za popravku magneti-
zacije:

-

A(S7) ~ 4<S;>3 3 € (k=0) ! (5.106)

w Wk~ 0) exp(J(S7)ow! (k~0)/0) =1
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Prelaskom sa sume na integral, nakon kra¢eg racuna, dolazimo do sledeceg izraza:

Ay = 2k g <”>
7r2\/eT(k:0)ABC J ’

(5.107)

gde je r = J(S7)oeT (k = O)\/A k2a® + B k2b* + C k2c?/kyT, a r* poluprecnik sfere zapremine
jednake zaprenini prve Briluenove zone. Kad 7" — 0 gornja granica integrala u brojiocu izraza
(5.107) tezi beskonac¢nosti te je reSenje tog integrala Rimanova zeta-funkcija 3°0° ; 1/n? = 72/6.
Prema tome, konacni izraz za magnetizaciju u La;CuO,4 na niskim temperaturama glasi:

(§%) = (S%)g — DT?, (5.108)
gde je

1 ks )’
b= 3/ (k= 0) ABC <J> ' (5:109)

Dakle, prva popravka na magnetizaciju proporcionalna je sa T?. Koeficijent proporcionalnosti
D izracunat je za parametre J = 141 meV(£5%) 1 Ae = 0.0942(£10%) i za nekoliko razlicitih
vrednosti interplanarne interakcije izmene, a rezultati su prikazani u Tabeli 9:

TABELA 9:
Zavisnost veli¢ine D od razlike integrala meduravanske interakcije izmene.

A% 6-10° 2-107* 6-107*

Aga 1075 104 10~*
AP —Xe 5.107° 100 5-107°
D(K™?) 20-10° 14-10% 6-107°

U radu Matsumara et al. [16] dati su eksperimentalno dobijeni rezultati za temperatursku
zavisnost magnetizacije LaoCuO4 u blizini apsolutne nule. Koriséenjem nuklearne magnetne
rezonance izmereno je da se u intervalu temperatura 10 K < 7' < 100 K smanjenje magnetizacije
ponasa kao AT, gde je A = (6.940.5)-107% i a = 2.0040.01. Ako ove vrednosti uporedimo
sa nasim rezultatima, zapazamo da se najbolje slaganje dobija za A% = 6-107%; 4% = 10~
Ove vrednosti su u skladu sa zaklju¢cima Tabele 5. (odeljak 5.4.3) koji se odnose na veli¢inu
interplanarnih integrala izmene koji daju dobre vrednosti za Nelovu temperaturu.

Naposletku, interesantno je naglasiti da ovaj rezultat posredno ukazuje na opravdanost
zanemarivanja interakcije Daloginski-Morija u efektivnom hamiltonijanu (2.2). S obzirom da
kvadratni zakon opadanja magnetizacije ukazuje na dominantno prisustvo ekscitacija bez gepa,
to je jasno da gep DM interakcije mora biti manji od 10 K, $to znaci da se moze zanemariti [16].
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5.4.5 Temperaturska zavisnost magnetizacije podresetke
za La,CuQO, u intervalu temperatura
od apsolutne nule do Nelove temperature

U cilju provere naseg rezultata za magnetizaciju podresetke u LayCuQ,, prikaza¢emo grafik
zavisnosti magnetizacije od temperature u intervalu 0 < 7'/Ty < 1, a potom ¢emo ga uporediti
sa eksperimentalno dobijenom zavisnoséu objavljenom u radu Keimer et al. [10].

Najpre ¢emo odrediti magnetizaciju na apsolutnoj nuli, koriste¢i izraz (5.87) u tjablikovskoj
aproksimaciji. Uzimajuéi sledeé¢i skup parametara: J = 141meV, Ay = 0.0942, n = 1073,
AP =2.107* 1 A% = 10*, dobijamo (S?)y = 0.31266. S obzirom na Ginjenicu da zanemari-
vanjem interakeije drugih suseda (Ay = 0) dobijamo (S7)o(A; = 0) = 0.36627, zakljuéujemo
da je magnetizacija na apsolutnoj nuli znatno niza od % ne samo usled kvantnih spinskih
fluktuacija, ve¢ i usled frustracije unutar ravni. Uticaj interakcije izmene drugih suseda na
zavisnost magnetizacije od temperature u Sirokom temperaturskom intervalu 0 < 7'/Ty < 1
prikazan je na Slici 21. Za izracunavanje magnetizacije koriséen je izraz (5.81). S obzirom
na samousaglasenost tog izraza, neophodno je bilo primeniti iterativni postupak. Umetnuti
grafik prikazuje zavisnost magnetizacije od apsolutne temperature, cime je istaknuta razlika u
Nelovoj temperaturi za dva posmatrana modela. Model bez interakcije drugih suseda u ravni
daje za Nelovu temperaturu daleko visu vrednost (Tx(A2 = 0) = 573.729K) od modela sa
Ay = 0.0942 (T (A2 = 0) = 331.799K), s obzirom da prisustvo frustracije razureduje sistem.

0.35
A,=0.0942
0.3
0.25
<>
S 02 03
<\
~N—
015} o2
<
01F oy A,=0.0942
0.05 0
0 100 200 300
T[K]
0
0 0.2 0.4 0.6 0.8 1

T/Tn

Sl. 21: Temperaturska zavisnost spontane magnetizacije LaoCuO4 u okviru GF metoda za model sa
i bez interakcije drugih suseda. Umetnuti grafik daje zavisnost magnetizacije od apsolutne
temperature.

Uticaj interakcije drugih suseda na temperatursku zavisnost magnetizacije na unapred zada-
toj temperaturi prikazan je na Slici 22. Sa grafika se vidi da na temperaturi 7' = 20 K magne-
tizacija podresetke opada sa povecanjem parametra interakcije izmene drugih suseda, pocevsi
od vrednosti (S%(®) = 0.36625 za Ay = 0, preko (S7(@) = 0.31266 za Ay = 0.0942, koliko iznosi
vrednost tog parametra za nas model.
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Sl. 22: Zavisnost magnetizacije podresetke od parametra interakcije drugih suseda u ravni A2 na
temperaturi T' = 20 K.

Interesantno je proveriti da li se prikazana zavisnost menja za dvodimenzionalni model.
Ponovljeni ra¢un za parametre \% = X% = 0 ukazuje da se krive za 2D i 3D model go-
tovo poklapaju. Razlike izmedu vrednosti magnetizacije za 2- i 3D model manje su od 0.5%.
Pri tome su, podrazumeva se, vrednosti za 3D model neznatno vise, s obzirom da je sistem
u prisustvu interplanarne interakcije izmene uredeniji. Prema tome, uticaj intraplanarne
frustracije na magnetna svojstva ovog jedinjenja daleko je veci od uticaja trodi-
menzionalnosti.

Od posebnog je znacaja uporediti rezultat koji daje nas model sa zavisnoséu odredenom
neutronskim rasejanjem u referenci [10]. To poredenje dato je na Slici 23.
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Sl. 23: Temperaturska zavisnost kvadrata relativne magnetizacije za LapCuQOy4. Kruziéi

predstavljaju eksperimentalne rezultate preuzete iz [10]. Punom linijom je predstavljen GF rezultat,
dok tackasta linija daje LSW rezultat.

Sa slike se vidi da GF metod u Sirokom temperaturskom intervalu daje mnogo bolje slaganje
sa eksperimentom od teorije linearnih spinskih talasa. Za razliku od LSW teorije koja repro-
dukuje rezultate eksperimenta samo na niskim temperaturama, GF metod daje temperatursku
zavisnost magnetizacije blisku eksperimentalno odredenoj sve do Nelove temperature.



Analiza u okviru metoda Grinovih funkcija 73

5.4.6 Temperaturska zavisnost magnetizacije podresetke
za YBa;Cu30O4 u intervalu temperatura
od apsolutne nule do Nelove temperature
U cilju odredivanja magnetizacije podresetke u odsustvu spoljasnjeg magnetnog polja ne-

ophodno je izracunati korelacionu funkciju <§ ‘(“1)5”“(‘“)) k. Polazeé¢i od hamiltonijana (2.3),
metodom spinskih Grinovih funkcija u tjablikovskoj aproksimaciji, dobija se da je

(G ey, — (g7 [’;1 <E11(k:) coth E;(Hk) + E21(k) coth Ez(ek)> - 11 , (5.110)

gde su koriséene oznake date relacijama (5.76)—(5.78).
Kada se korelaciona funkcija (5.110) zameni u izraz za magnetizaciju (5.80), dobijamo da
je temperaturska zavisnost magnetizacije podresetke za YBayCuzOg data sa

1 E\(k) 1 Ey(k)\]™
(El(k:)COth 50 +E2(k)COth 50 )] : (5.111)

5= |y 4

k

sa granicnom vrednoséu:

(590 = fim = UV 2.4 <E1<k:> ! Eik))] N S

Za skup parametara iz [35]: J = 100meV ,n = 0.0001,\, = 5-1072 i ) = 10~°, magnetizacija
podresetke na apsolutnoj nuli iznosi <sz>0 = 0.37638, sto je vrednost znatno veca od odgo-
varajuCe vrednosti za LayCuQy, oslikavajuéi odsustvo intraplanarne frustracije u modelnom
hamiltonijanu Y BayCusOg.

Za izracunavanje temperaturske zavisnosti magnetizacije u intervalu 0 < 7'/Ty < 1 potre-
bno je resiti jednac¢inu (5.111) iterativnim postupkom, s obzirom na njenu samousaglasenost.
Zavisnost kvadrata relativne magnetizacije je, zajedno sa eksperimentalnim rezultatima preuze-
tim iz [10], data na Slici 24.
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Sl. 24: Temperaturska zavisnost kvadrata relativne magnetizacije za YBaoCu3zOg. Kruziéi
predstavljaju eksperimentalne rezultate preuzete iz [10].
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Premda je temperaturska zavisnost dobijena za 3D model, ona se, slicno LayCuQOy, gotovo
podudara sa krivom koja bi opisivala 2D model (model za koji je N = 0, a A, # 0), $to potvrduje
da se i ovo jedinjenje moze smatrati kvazi-dvodimenzionalnim, u skladu sa zakljuccima iznetim
u [35]. Saslike se vidi da metod GF daje dobro slaganje sa eksperimentom kako u oblasti niskih,
tako i visokih temperatura (bliskih T ). Odstupanja u odnosu na eksperiment ovde se mogu
pripisati i ¢injenici da je eksperiment izvrsen sa blago dopiranim jedinjenjem YBasCuzOg 15.

5.5 Magnonski doprinos specificnoj toploti kupratnih
antiferomagneta La,CuO, i YBayCu3Oq

Jedno od svojstava cijem je izucavanju u literaturi posvecéena velika paznja jeste specificna
toplota [17,19,20,39-41] kupratnih antiferomagneta. Naime, u cilju istrazivanja superprovodne
faze ovih jedinjenja, potrebno je pri merenju ukupne specifi¢cne toplote superprovodnog uzorka
oduzeti fononski doprinos, prisutan i u nedopiranom uzorku. To se moze uspesno uraditi
merenjem specificne toplote izolatorskog uzorka kod koga se specificna toplota sastoji od fonon-
skog i magnonskog udela. Jedno od najdetaljnije ispitanih roditeljskih jedinjenja visokotem-
peraturskih kupratnih superprovodnika, za koje postoje brojne eksperimentalne i teorijske
studije, jeste LasCuQ4. Spomenimo ovde da su postojale neke nesuglasice vezane za defin-
isanje razlicitih vrsta doprinosa ukupnoj specificnoj toploti ovog jedinjenja, posebno elek-
tronske specificne toplote okarakterisane koeficijentom . S obzirom da skorasnje studije [41]
pokazuju da je koeficijent v jednak nuli u nedopiranom rezimu Lay,CuQ,4, mozemo zakljuciti da
se ukupna specificna toplota nedopiranog uzorka sastoji iskljuc¢ivo od fononskog i magnonskog
doprinosa. Fononski udeo, koristan za dalja poredenja sa specificnom toplotom superprovodnog
uzorka, moze se dobiti oduzimanjem magnonskog udela od ukupne specificne toplote nedopi-
ranog uzorka.

[zracunavanje magnonskog doprinosa do sada je uglavnom sprovodeno za model sa kvadra-
tnom resetkom u aproksimaciji najblizih suseda u okviru teorije linearnih spinskih talasa
[19,20,40]. U ovom poglavlju bice izra¢unat magnonski doprinos ukupnoj specifiénoj toploti
za izolatorska jedinjenja LayCuO,4 i YBayCuszOg u okviru metoda spinskih Grinovih funkcija,
koriste¢i tjablikovsku aproksimaciju za dekuplovanje Grinovih funkcija viseg reda. Za oba jed-
injenja bice koris¢en kvantni Hajzenbergov S = % trodimenzionalni antiferomagnetni model,
koji, kao sto je pokazano u odeljcima 5.2 i 5.4.3, daje zadovoljavajuce rezultate kako u oblasti
niskih, tako i visokih temperatura. Koriste¢i GF metod dobi¢emo temperatursku zavisnost
magnonske specificne toplote u oblasti temperatura od apsolutne nule do Nelove temperature.
Nasa dalja analiza bi¢e usmerena prvenstveno ka LayCuQy, s obzirom da oskudni eksperimen-
talni podaci za YBayCu3Og u velikoj meri otezavaju davanje pouzdanih procena magnetnog
doprinosa specificnoj toploti tog jedinjenja. Za LayCuQ4 diskutova¢emo uticaj unutarravanske
frustracije i trodimenzionalnosti i uporediti nase rezultate sa onima koji se navode u literaturi, a
dobijeni su u okviru LSW teorije. Takode ¢emo pokusati da damo popravku na rezultate LSW
teorije primenjujuci tu teoriju na nas model, kod kojeg se uzima trodimenzionalna ortorombna
struktura sa interakcijom drugih i tre¢ih suseda u ravni. Dalje, ispita¢emo niskotemperatursko
ponasanje, kao i ponaSanje u blizini T S$to vodi ka RPA vrednosti kriticnog eksponenta za
specificnu toplotu «. Rezultati izneseni u ovom poglavlju sazeti su u referenci Rutonjski et
al. [42].
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5.5.1 Izracunavanje temperaturske zavisnosti magnonske specificne
toplote kupratnog antiferomagneta La,CuQOy

Polazna tacka u rac¢unu bice efektivni spinski hamiltonijan (2.2) (u odsustvu spoljasnjeg polja) u
kojem su sadrzane dominantne interakcije izmene u ortorombnoj fazi La;CuQO,4. Usrednjavajuci
hamiltonijan po Gibsovom ravnoteznom ansamblu (na 7' # 0) i uzimajuéi u obzir ¢injenicu
da postoji N/2 ¢évorova po podresetki, dobijamo sledeéi izraz za unutrasnju energiju po ¢voru
kristalne resetke:

E (H) o (LT = ane) ae) J P
— =L = Ho) — ~— 7 SZ(G)SZ( et Sz(a)sz(a) o
N N < 2> 92 %;( Na na+61>+ 9 ;< Mg na+6i>
i=2,3
JL G:0) g0 T a0 g2 @
S (SIS ) + S DSOS ) (5.113)
lsa,b 6:1_&

gde prvi ¢lan sadrzi korelacione funkcije oblika (STSE) i glasi

~ J J
(Hy) = 537 (SH@GH O f He)+ 2 | ST (SH®S W+ Heel) +
&1

6 .

z=2,3
J +(b) Ji (@)
+ > (SIS s+ HC)+ S > (S8, Ve + Hee) (5.114)
5ab 51‘7’

S obzirom da se Grinove funkcije oblika ((S5%|5%)) ne mogu izracunati u okviru tjablikovske
aproksimacije, eliminisa¢emo korelacione funkcije oblika (SZS’Z) koristeci jednacine kretanja za
operatore Sit% i racunajuéi izraz <5’;a(“) ih%é’:{f“w — <ih%§;§“) 5’:5“)> Pri izracunavanju ove
srednje vrednosti pojavice se korelacione funkcije koje sadrze tri operatora, a koje se svode
na dvo-operatorske korelacione funkcije pomocu relacija koje vaze za spin S = %, kao sto je
Sz = % — S, St

Koristeé¢i navedenu srednju vrednost, dolazimo do slede¢eg izraza za unutrasSnju energiju
po ¢voru reSetke:

E . <I’:’2> 1 Af(a d - +(a . d G—(a)  &+(a) (1 + 77)<] &z(b)
N 2 +4<<S"a hdtSna g Sme Sma 4 2 ASnus) +

41
J2 z(a J J ~-(a
+Z Z <Snij’5 J— Z g +6“b TJ_ Z<Sn(al§ia> . (5115)
i 50 8¢

Vazno je ista¢i da je gornji izraz za unutrasnju energiju egzaktan. Da bismo izracunali ko-
relacione funkcije koje se pojavljuju u (5.115), izra¢una¢emo odgovarajuée Grinove funkcije
koriste¢i metod jednacina kretanja. Dekuplovanje Grinovih funkcija viseg reda izvrSicemo u
okviru tjablikovske aproksimacije [9,43]. Kada dobijemo Grinove funkcije, korelacione funkcije
bi¢e izracunate koriste¢i spektralnu teoremu. Ova procedura je znacajno pojednostavljena
simetrijom sistema koja namece slede¢e odnose medu trazenim korelacionim funkcijama:

(SH@GH0) = (S (5 1), (5.116)

Mg ™y

N d -~
<Sn§“) -z'hclts;ja>> = <zh tsna S;§a>> (5.117)
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Ova procedura vodi ka slede¢em obliku izraza (5.115):

E J 5, a0 1 b coth "

—_=_Z Z\2 k) + J%~% (L k) —— 20

¥ = S SR ) )

coth% J a1 coth hg’e"

> e(k)(12(k) +73(k))h7wk 1

Jib 2/ Qz\2 1 ab_ab ab
EL8 G )+ 1 )

—1<5*Z>]1V (¢ ( (k) — hu coth h%> — [ ) =20+ 2 ] (57), (5.118)

gde je
e(k) = z(S)e(k); e(k) = (L+n)J+ (k) + y3(k) — 2] Jo+ (1" (k) = 1) J{* + J*,(5.119)

i = 2(5) (k) — (I () + T2 (k) (5.120)

Diferenciranjem izraza (5.118) po temperaturi dobijamo sledeéi izraz za specificnu toplotu:
d(S7) coth 28 2>9 (k)

1J
N4 |Tdr %:B k) =55

2/Q2\2 z
28 Td(S 1)y aw 3
2kpT? <sz> Smhz 59)D(k)

2(5%)D(k)
coth T

dT EI;A +73(k))w_

CV(T) =

+

iR
N 4

22852 (T d(S L
d{S*)

2
2kgT sin 20

2(S*)D(k)
coth T I

P ZB(k)vi”(k)W+

N 4

z
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[+ n)J =2Jy + JP = Ji ;gTZ>, (5.121)

gde su koris¢ene oznake:
A(k) = (L+n)J + (2(k) +ys(k) — 2)J2 + (v*(k) — D)J{* + J©°, (5.122)
B(k) = Jm(k) + P (k) , (5.123)
= \/A2(k) — B(k). (5.124)

U izrazu (5.121) figuriSu magnetizacija podresetke i izvod magnetizacije po temperaturi.
Magnetizacija je data jednac¢inom (5.81), koja je, kao $to je pokazano, resena iterativnim
postupkom usled svoje samousaglasenosti. Diferenciranjem (5.81) po temperaturi dobija se
d(S?)/dT. Tzraz (5.121) bi¢e numericki analiziran u odeljku 5.5.3.

5.5.2 Magnonska specificna toplota kupratnog
antiferomagnetnog YBayCu3Og

Polazna tacka pri odredivanju magnonskog doprinosa specificnoj toploti dvoslojnog antifero-
magneta YBayCuzOg bi¢e hamiltonijan (2.3). Nakon usrednjavanja hamiltonijana, pri ¢emu
treba voditi rac¢una o ¢injenici da svaka podresetka sadrzi N/4 ¢vorova, dobijamo izraz za
unutrasnju energiju po ¢voru kristalne resetke, analogan izrazu dobijenom za La;CuQOy4. S
obzirom da izbor kombinacija korelacionih funkcija kojima se eliminisu (575%) ¢lanovi u unu-
trasnjoj energiji nije jedinstven, treba voditi racuna o tome da se uzmu samo one kombinacije
za koje hamiltonijan ostaje ermitski operator. Moze se pokazati da je ovaj uslov zadovoljen za
kombinaciju

1[4 d 4
- —(a1) ;5 7 GH(ar)y G+(a1)
A ((Sna1 zhdtSnal ) (ih tSnal S, )) +
1
+ 8<<S () jp— Sj;bfw <m Snbl Sn§f1>>>. (5.125)

Ovaj postupak daje za unutrasnju energiju sledeéi izraz:

ff = 1‘]6 <Snafl>sj;a“iél + H.c.) + 1‘]6 6Z<S+ G g + He) +
:
<s;af1 S, +He)+ i]g< S S 2+ Hee) +
1‘]6 <s;bf1>5;§j2)5, + He)+ <Sna1 s;§f2>5, + He)+
‘g” (<snj%> P85 0) = T (1820 ) + 4828 ) -
_a +2?7)J (520, (5.126)

a=a,b
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Nakon izracunavanja gornjih korelacionih funkcija pomoé¢u GF metoda, pri ¢emu smo koristili
sledece identitete:

<§+(a1)§+(a2)>k _ <§—(a1)g—(a > < &+ b1)‘§'+(b2)>k — <5’-(b1)§—(b2)>k : (5'127)
<S’+(<l1)5‘+(b2)>k — <S’-(b1)5'—(a2 Ve < )S’-(bz)>k — <S’+(b1)5'+(a2)>k ; (5.128)
d g o) 5 4 &t (an)
ih—G~(e) G\ — [ §=(o) jj — GHle) )y = ¢ b, (5.129)
dt k& dt k&

dolazimo do sledeceg izraza:

E (5% By, + |jk. | Ei(k) = By — k.| By (k)
— = — B = h = h
[ JZ | < E (k) cot 20 + (k) cot 20 +

N 8N

Dyive® /B4y E By — 17 E,
XL (B i) g B0 BVl B0)
E\(k) 260 Es(k) 20

3 £
_Z(J 7O+ 752 bszm |

+23° (El(k) c E;(Hk)

gde je pored oznaka definisanih sa (5.76)—(5.78) koris¢ena oznaka f,g? =cosk,d;, i =1,2.
Diferenciranjem izraza (5.130) po temperaturi dobijamo magnonsku specificnu toplotu po-
smatranog jedinjenja:

AZ B + . B _ .
d(s%) 1 [_ 5 Bk”< b bl EaR) By — | cothE2<k)> N

By (k)

(k) coth

- 2J<§Z)A>] — S (S%)A, (5.130)

OV(T) - = CO —
dT 8N Ey (k) 20 By(k) 20
Ao f v @) (Bk + |7k, | Ey(k) By — s E (k))
(1) !/ b k. z II Z 1 Il z 2
J, +J . = coth co —
- (A ) T B\ (k) 20 Eyk) 20

+2§kj< k) cot Elz(;") (k) co EZ(Q’“) <§z>Aﬂ+

J2(S8%)2 (T d(S?) 1
2k pT? ((ﬁz) ar ! SW%:Bk“X

, 1 . 1
X (<Bk| + |]kz|)W + (B, — |jkz|)th‘2(k)) +

20 20
J(S)? (T d(S) 1 W) L e Mol + N
- —1) = : :
+2kBT2 ((Sz) dT 8Nzk:(‘]bf’fz +‘]sz) k. | X
. 1 , 1
X | (By, + |sz|)W — (Bg, — |sz|)w +
20 20
2 d(S7) 1 = Ei(k) | = Es (k)
+J(S%) T M%:(El(k) coth 50 + Ey(k) coth 5
J2<§Z)3< T d(5?) ) 1 _ 1 _ 1
— A —1)— E\(k 7+E k) ————
2kpT? \(S?) dT 8 Zk) 1) inh? 2% 2 )s1nh2 Ball) |
J(S?) 7 a1\ d(S?)
5 <<S>+2> T (5.131)
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gde je magnetizacija podresetke (5"") za YBayCuszOg data relacijom (5.111). Izraz (5.131) bice
numericki analiziran u narednom odeljku.

5.5.3 Analiza rezultata

Izrazi za specificnu toplotu dobijeni spinskim GF metodom u okviru RPA omogucavaju nam
da prikazemo graficki magnonsku specificnu toplotu LasCuQOy4 i YBayCuzOg u temperaturskom
intervalu od apsolutne nule do Nelove temperature. Skup parametara za La;CuQO4 koji daje
odli¢no slaganje sa eksperimentalno odredenom temperaturskom zavisnoséu magnetizacije glasi:
J = 141meV; Ay = 0.0942; n = 1073; A% = 2. 1074 X% = 10™*. Za YBayCu3Og uzimamo
skup parametara iz [35]: J = 100meV; n = 0.0001; A\, = 5-107%; X = 107°.

Temperatursku zavisnost magnonske specificne toplote za oba jedinjenja predstavljamo na

Slici 25. Vazno je uociti da nas pristup daje divergenciju kada T — Ty, ukazujuc¢i na fazni
prelaz druge vrste umesto diskontinuiteta koji predvida teorija srednjeg polja (MFT).
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SI. 25: Magnonska specificna toplota (Cy) u zavisnosti od temperature (T') za LaaCuOy (a) i
YBaQCU306 (b)

Nasa dalja analiza bi¢e u najvec¢oj meri posvecena jedinjenju LayCuQy, s obzirom da oskudni
eksperimentalni podaci za YBayCuszOg otezavaju davanje pouzdanih procena za magnonski do-
prinos ukupnoj specificnoj toploti. Da bismo dali takvu procenu za LasCuQy4 koristimo eksperi-
mentalne podatke iz [17,18]. Na primer, na 7" = 20 K ukupna izmerena specificna toplota iznosi
4 J/Kmol, dok je nas teorijski rezultat 90 mJ/K mol §to ¢ini 2.2% od eksperimentalno odredene
vrednosti. Interesantno je ispitati kako na ovaj rezultat utice unutarravanska frustracija, koja
potice od antiferomagnetne interakcije drugih suseda. Zavisnost magnonske specificne toplote
od integrala izmene drugih suseda u ravni prikazana je na Slici 26.
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Sl. 26: Zavisnost magnonske specifiéne toplote (Cy) od parametra interakcije izmene drugih suseda
u ravni (A2) na T'= 20 K.

Sa slike vidimo da magnonski doprinos ukupnoj specificnoj toploti na 20 K raste od 0.5%
za Ay = 0, preko 2.2% za \y = 0.0942. Zavisnost magnonske specificne toplote od prisustva
ravanske frustracije u Sirokom temperaturskom ntervalu 0 < Ty < 1 je prikazana na Slici 27.
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Sl. 27: Zavisnost magnonske specifiéne toplote (Cy) od temperature (7') za 3D model bez planarne
frustracije (crvena kriva), 2D model sa planarnom frustracijom (A2 = 0.0942) (zelena kriva) i 3D
model sa planarnom frustracijom (crna kriva).

Slika ukazuje na ¢injenicu da je magnonska specificna toplota za 3D model kod kojeg je zane-
marena frustracija u ravni niza u odnosu na isti model sa Ay # 0. Iskljucivanje meduravanske
interakcije (Aia(ab) = 0), s druge strane, vodi do veoma blagog porasta specificne toplote, tako
da se dve krive (za 2D i 3D model) gotovo poklapaju. Prema tome, uticaj planarne frustracije
na magnonsku specificnu toplotu je mnogo jaci od uticaja trodimenzionalnosti, potvrdujuci
nase ranije zakljucke koji ukazuju na kvazi-dvodimenzionalnost ovog sistema.

Poredenje nasih rezultata sa onima koji se navode u literaturi pokazuje da metod GF pred-
vida za magnonski doprinos specificnoj toploti mnogo veée vrednosti od LSW teorije [19, 20]
koja za magnonsku specificnu toplotu daje zanemarljivo male vrednosti. Tako, na primer, na
T = 40 K metod GF daje 605 mJ/K mol, sto je 3.0% od eksperimentalne vrednosti (20 J/K mol),
dok LSW teorija daje 1.8 mJ/Kmol [17], Sto predstavlja svega 0.01% od eksperimentalnog
rezultata. Vazno je naglasiti da ne treba ocekivati da se izrazi za specificnu toplotu izra¢unati
u okviru ove dve teorije sloze, ¢ak ni na niskim temperaturama, za razliku od izraza za mag-
netizaciju podresetke [44]. Razilazenje izmedu ove dve teorije uzrokovano je renormalizacijom
magnonskih energija usled RPA; koje vodi ka temperaturski zavisnim energijama GF magnona,
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za razliku od energija magnona u okviru LSW teorije. Stoga, premda je razlika izmedu un-
utrasnjih energija mala ((S?) je blisko S), njihovi temperaturski izvodi se znacajno razlikuju,
s obzirom da u okviru metoda GF ¢lanovi koji sadrze izvod magnetizacije po temperaturi
prezivljavaju. Naime, uprkos ¢injenici da izvod d(sz) /dT uzima male vrednosti, u nekim
clanovima mnozen je konstantama dovoljno velikim da proizvede znacajne razlike u odnosu na
rezultate koje daje LSW teorija.

Posvetimo sada paznju niskotemperaturskom ponasanju magnonske specificne toplote u
LayCuQy4. Da bismo analizirali nacin na koji specifié¢ni toplotni kapacitet tezi nuli, koristimo
ranije dobijeni rezultat za niskotemperatursko ponasanje magnetizacije podresetke u LayCuQy
(videti odeljak 5.4), dobijen u okviru dugotalasne aproksimacije, prema kojem se magnetizacija
ponasa kao (Sz) R (SZ)TZOK — D T?, sto daje dobro slaganje sa eksperimentom [16]. Ako se ova
zavisnost ubaci u izvod magnetizacije po temperaturi, dobijamo slede¢e ponasanje za specificnu
toplotu: Cy(T) ~ AT+ BT®. Temperatursku zavisnost specificne toplote fitovaéemo u oblasti
niskih temperatura pomocu ove relacije, Sto vodi ka slede¢im vrednostima parametara A i
B u temperaturskoj oblasti 20 K < T < 80K: A = 0.02978(21) J/K*mol; B = —3.00(22)
1077 J/K*mol. Ovaj fit predstavljen je na Slici 28. (Izbegavamo, pak, poredenje sa numerickim
vrednostima ispod T' ~ 20 K, s obzirom da se u ovoj oblasti mora primeniti sofisticiraniji metod
za numericku integraciju.)
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Sl. 28: Niskotemperatursko ponaganje specifiéne toplote u okviru GF pristupa Cy ~ AT + BT? for
LayCuOy (puna linija) zajedno sa numerickim vrednostima (tacke).

Vazno je naglasiti da ovaj oblik zavisnosti nije u kontradikciji sa zakljuckom koji iznose Ku-
magai et al. [39] prema kojem ne postoji linearan ¢lan u niskotemperaturskoj specificnoj toploti,
s obzirom da se ova tvrdnja odnosi na odsustvo elektronskog doprinosa ukupnoj specificnoj
toploti, dok se linearni ¢lan moze nesmetano pojaviti u malom magnonskom doprinosu, koji je
nemoguce zasebno detektovati.

Da bismo analizirali ponasanje magnonske specificne toplote u blizini Nelove temperature,
koristimo ¢injenicu da je u okviru RPA kriti¢ni koeficijent 3 jednak § = %, rezultat poznat iz
literature [9], a potvrden i u referencama [32,45]. Ako napisemo formulu za specificnu toplotu
u blizini Ty koristeéi ¢injenicu da se magnetizacija menja kao (1 —T'/ TN)% i razvijajuci coth x
u red u okolini nule, dobijamo izraz u kojem ¢clan (1 — T/TN)_% dominira, dajuci za specificnu
toplotu kriti¢ni eksponent a = —%. Tako, za razliku od eksponenta [ koji u okviru ovog
pristupa ponavlja MFA rezultat, eksponent « je poboljsan u odnosu na svoju MFA vrednost
(aMFA = 0), priblizavajuéi se rezultatu koji daje teorija renormalizacionih grupa [37] a =~ —0.1.
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5.6 Magnetna susceptibilnost kvazi-dvodimenzionalnih
kupratnih antiferomagneta

5.6.1 Magnetna susceptibilnost La;CuQO,

U izucavanju magnetizma CuO, ravni kvazi-dvodimenzionalnih kupratnih antiferomagneta,
znacajno mesto zauzima izucavanje magnetne susceptibilnosti, s obzirom na ¢injenicu da je
reC o merljivoj veli¢ini. Za magnetnu susceptibilnost u LayCuQO4 postoje kako eksperimentalni
podaci [21], tako i teorijski pokuSaji davanja modela koji bi reprodukovao rezultate eksperi-
menta. Paznja posveéena odredivanju magnetne susceptibilnosti postaje razumljiva kada se
ima u vidu ¢injenica da poznavanje ove veli¢ine pruza moguc¢nost rasvetljavanja slike magne-
tizma dopiranih CuO, ravni, za koju se ispostavlja da poseduje domensku strukturu, kako na
visim temperaturama, tako i u fazi spinskog stakla. Teorijski modeli dati u literaturi [22, 23]
zasnivaju se na interakciji Palosinski-Morija, te ¢e nas cilj biti da pokusamo da reprodukujemo
eksperimentalne rezultate koriste¢i model samo sa spinskom anizotropijom u ravni, opisan
hamiltonijanom (2.2).

Od velikog je znacaja odredivanje paralelne (longitudinalne) susceptibilnosti, koja pred-
stavlja odgovor sistema na spoljasnje magnetno polje koje deluje duz pravca spontane magne-
tizacije podresetke. U cilju odredivanja paralelne susceptibilnosti nedopiranog LasCuO,4 po-
lazimo od jednacina kretanja za Grinove funkcije ((5‘;:5“)@» i ((S;b(b)|f)’>) (izrazi (5.1) i (5.2)
u poglavlju 5.1). Ako u ovim jedna¢inama tjablikovski dekuplujemo vise Grinove funkcije,
razlikujuci pri tome magnetizaciju na ¢vorovima dve razlicite podresetke izvr§imo prostornu
Furije-transformaciju i operator B konkretizujemo kroz operator S+ ) (B S+ )), dobi¢emo
sistem jednacina:

(B —e){({(ST@ISTO)) — Ji(k) ((S~D1STD)) = 0, (5.132)

TaR) (SO0 + (B + e)(§015+0)), = — 2 (500, (5.133)

™

gde su koris¢ene sledece oznake:

= (S J + (5*9) J (k) + gupH | (5.134)
= (S*)J 4+ (8°O).J (k) — gusH , (5.135)
Jia(k) = (2] (k) (5.136)

pri ¢cemu je
J = Jz(g+ 7P,
J(k) Jz[A2(2(k) + 73(k)) = 20 + AT (1" (k) — 1)],
T(k) = Jzln(k) + APy (k)] (5.137)
Nule determinante sistema (5.132)—(5.133) glase

Fue = 5(00 — 0) (T = J()) + 5\ (o0 + 02T+ T(R)2 — Aol TR + 1, (5138)
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By = 300~ 00)(7 = T8) = 5\ (o + 02T+ J(R) ~ doaan[ TR+ 1, (5139)

pri éemu su radi sazetijeg zapisa uvedene oznake (S#(@/%)) = oo/ 1 gupH = h. Sada mozemo
odrediti magnetizacije podresetki a i b koje su definisane kao:

= (§*@y =~ — = Z (@) GH(a)y, (5.140)

Ny ' T BN
7= () = 5 =y TS OGO = 5 L IUSOS ) (5.141)

Da bismo odredili korelacionu funkeiju (ng(b)g ~()) . koja figurige u izrazu (5.141), potrebno je
iz sistema jednacina (5.132)—(5.133) izracunati Grinovu funkciju ((S~®|S+®))),. Jednostavan
racun daje

R 1 e — F k €1 — Egk
SO, = Lo ( L Sk ) 5.142
(IS e = 2 e T \ B e~ B~ B (5142
odakle se primenom spektralne teoreme dobija da je
. . 20 6 —F e — E.
+(b) &—(b) o b 1 1k 4 2k
ST = g (eElk/e — T~ B 1) (5.143)
Sto za magnetizaciju podresetke b daje slede¢i samousaglasen izraz
1 200 1 e, — By €1 — Eag >
S R —. — 5.144
o 2 + N & E].k: — EQk: <€E1k/9 — 1 eEQk/G _ 1 ( )

Za odredivanje korelacione funkcije (S~(®5+(@), potrebna je Grinova funkeija ((S*(@]S~(@)),
koja se izracunava iz sistema koji se formira analogno sistemu (5.132)—(5.133), s tom razlikom
Sto se operator B konkretizuje operatorom S~(@):

~ ~

(B = ) (8915 ) — k)G O1§@)) = T (550 (5.145)

~

Ta(k)((STDSO) ) + (B + e2) (S5~ ) ) = 0. (5.146)

Analogno postupku dobijanja magnetizacije podresetke b moguce je na osnovu gornjeg sistema
jednac¢ina izracunati i magnetizaciju podresetke a, koja je data slede¢im samousaglasenim
izrazom:

(5.147)

1 20’a 1 ( €9 + Elk € + Egk )
Oq =

5— N L Elk_EQk eElk/e—l N @E2k/9—1

Zarad kasnije analize, uobiéajeno je izraze za magnetizaciju podreSetke zapisati pomocu funkcije

coth z. Koristedi identitet 1 4+ =5 = cothx/2, (5.147) moze se zapisati u obliku
1|1 €9 + Elk Elk €9 + Egk Egk) -
=== th —k _ th 5.148
7073 [NZ(EM—E% N T Bre— B 20 ] (5.148)
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Ako iskoristimo izraze (5.135), (5.138) i (5.139), prethodna jednacina glasice:

1 Eig E2k> -
== (Acoth = 1 Beoth =2 )| 14
o [N 2 ( coth = + Bco 50 ] (5.149)

gde su uvedene slede¢e oznake:

A=1+ (90 + 00)(J + I (k)) (5.150)
V(00 +0)2(J + J(K))2 — 40,0, T (K))?
B — 1 o (O-Q+o-b>(j+j(k)) . (5151)
V(00 + 00)2(T + J (k)2 — dog0u T ())2
Analogno mozemo izraz za magnetizaciju podresetke b zapisati u slede¢em obliku:
1 E Ex\] "'
op = — [Nzk: (Bcoth;; + Acoth 22’“)1 . (5.152)

Izrazi (5.149) i (5.152) bic¢e osnova za izracunavanje magnetne susceptibilnosti posmatranog
jedinjenja u okviru metoda Grinovih funkcija.

5.6.2 Magnetna susceptibilnost u paramagnetnoj fazi (6 > y)

Na temperaturama iznad Nelove termicke fluktuacije unistavaju dugodometno AFM uredenje,
tj. sistem se nalazi u paramagnetnoj fazi. U prisustvu slabog spoljasnjeg magnetnog polja h,
spinovi obe podresetke se okreéu u smeru polja, te vazi

|Ua| = ‘O-b| =0, (Ub = _Ua) . (5153)

U tom slucaju se izrazi (5.138)—(5.139) i (5.150)—(5.151) svode na

By =—o(J—Jk)—J (k) +h, (5.154)
Eop = —o(J — J(k) + J' (k) + h, (5.155)
A=B=1, (5.156)

te izraz za magnetizaciju podresetke glasi:

1 —o(J — J(k) — J'(k)) +h
o= [N Z (coth

+ coth —2 = Jk) + (k) + h)](}).m)

a 20 20

Na visokim temperaturama argument funkcije coth x postaje mali, te mozemo istu razviti u
red i zadrzati samo prvi ¢lan u razvoju (coth x &~ 1/z), nakon cega (5.157) dobija sledeéi oblik:

-1

n [29 > 2h — 2~0j+ 2o—j(k:)~
NG h—o(J—J(k))? = o?[J'(k)]?

(5.158)
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Zamenom o = Xrpa(f)-h, prethodni izraz daje sledeci oblik temperaturske zavisnosti magnetne
susceptibilnosti posmatranog jedinjenja na temperaturama ve¢im od Nelove temperature, a
bliskim istoj:

19 L= xrra@) = J(K) 0>0y. (5.159)
N % 1= xrpa(O)(J = J(K))? = Xapa O[S (R)2]

S obzirom na samousaglasenost gornjeg izraza, za numericku analizu pogodnije je posmatrati
zavisnost 0 = 6(xrpa), koja se lako dobija iz (5.159).

Xrra(f) =

5.6.3 Magnetna susceptibilnost u oblasti antiferomagnetnog
uredenja (6 < 0y)

U oblasti temperatura nizih od Nelove temperature, magnetizacije podresetki a i b mogu se u
prisustvu slabog spoljasnjeg magnetnog polja h predstaviti u obliku

UQZU—l-XRPA-h, O'b:O'—XRpA'h, (5160)

gde je o magnetizacija obe podresetke u odsustvu polja. Tada velicine definisane izrazima
(5.138)—(5.139) i (5.150)—(5.151) postaju

Eyjon = E'(k) h = ; K(k), (5.161)

AJB=1+ W , (5.162)
gde je

E'(k) =1— xrpalJ — J(k)], (5.163)

K(k) = 20\/[] + J (k)2 — [/ (k)]2. (5.164)

U izrazima za magnetizaciju figurise coth Fy55/260, gde je magnonska energija definisana izra-
zom (5.161). Koristeéi identitet coth(z £ y) = LEothzcothy 5 p qr7avajuéi prvi clan u razvoju

’ cothztcothy
coth %h, dobijamo
E1y2 (k) K(k)  E'(k) . 5 K(k)
th ——=—~ ~ 4 coth —h h™™ ———=. 1
o 50 coth — 59 S 20 (5.165)

Ako sada u izraze (5.160) ubacimo relacije (5.149) i (5.152) kojima su odredene magnetizacije
podresetki a i b zajedno sa oznakama i aproksimacijama uvedenim izrazima (5.161)—(5.165) ,
dobic¢emo sledece:

1 1 C
h=——o =~ —(1+h— 1
0+ XgrpaA-h C(l—h%) C( + D)’ (5.166)
J—XRPA-hzlzé(l—hg) , (5.167)

C(1+h%)
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gde koristimo notaciju

1 do[T + (k)] K(k)
C = Nzkjwcoth?, (5.168)
D= jlvzkE,ék) sinh ™2 [Z(:) : (5.169)

Oduzimanjem jednacine (5.167) od (5.166) dobijamo da je xgpa = D/C?, a sabiranjem is-
tih jednacina nalazimo vezu ¢ = C~!'. Kombinujuéi ova dva izraza jednostavno je izvesti
relaciju za temperatursku zavisnost magnetne susceptibilnosti na temperaturama ispod Nelove
temperature:

21 2 SV k)P (k)2
0§ 2k Sin 20 . 0<0y. (5.170)

0+ 021 ST — J(k)|sinh~2 YT BE T w2 T

XRPA(0> =

Ako u gornjem izrazu iskoristimo ¢injenicu da za # — 6y magnetizacija tezi nuli (o — 0) i
razvijemo funkciju sinh z zadrzavajuéi se na prvom ¢lanu (sinh z & z), dobijamo:

-1

40y % S {[T + T (R — [T (k))?}
140y & Sl — TR [T+ T(R)2 — [T(R)2)

Xrpa(fy) = (5.171)

Sto predstavlja izraz za paralelnu susceptibilnost na Nelovoj temperaturi.

5.6.4 Magnetna susceptibilnost La,CuQO,4 u aproksimaciji srednjeg
polja (MFA)

Zarad poredenja sa drugim teorijskim rezultatima navedenim u literaturi [22,23], izra¢una¢emo
paralelnu susceptibilnost La;CuQy i u aproksimaciji srednjeg (molekulskog) polja, ocekujuéi da
pokazemo do kakve razlike u odnosu na RPA rezultat dovode zanemarivanje kvantih spinskih
fluktuacija i korelacija medu spinovima. U aproksimaciji srednjeg polja magnonska energija
ne zavisi od talasnog vektora, tj. nema disperzije (videti poglavlje 3.4), usled Cega se izrazi
(5.134)—(5.135) i (5.138)—(5.139) pojednostavljuju na slede¢i nacin:

' = Tzl g + AD) + o T (=200 = A1) + b, (5.172)
P = Jalo} g+ P) 4+ o A (=20 — A3 — (5173)
1
BYFA = (A= GMPA) Tafg + XD + 20 + 23] +
1
+ @+ T T2y + AT = 20 = AT+ (5.174)
1
EYFA = (P — oM Jafg + AP + 20 + AT -
1
- 5(034“ + oMY J2[g 4+ AP — 20 — NV + A (5.175)
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U tom slucaju izrazi (5.144) i (5.147) za magnetizaciju postaju:

MPA ltanh oMEAJ2(g + X)) — o MEA J2(2)\y + X99) + h

5.176
7a 2 20 ’ (5.176)
1 . MFAJ )\ab MFAJ 2 \aa h

oitra = L popy T A0 ¥ AT) s A2 T XE) T (5.177)
U odsustvu spoljagnjeg magnetnog polja (h = 0), magnetizacije obe podresetke su jednake
(oMEA = oMFA — MEA) i jzmose:

MFA ab __ __\aa
GMPA _ ;tanh o TIg AQ; 2 = AT (5.178)

Iz ovog izraza jednostavno se moze izracunati Nelova temperatura u aproksimaciji srednjeg
polja, razvijajuéi funkciju tanhz u red i zadrzavajuéi prvi ¢lan u razvoju (tanhz =~ z), $to
daje:

1
ON" = Ta(g AT =22 - AT, (5.179)

Analiza ponasanja magnetne susceptibilnosti u oblasti temperatura u okolini Nelove tem-
perature, moze se izvrsiti analogno postupku sprovedenom u okviru aproksimacije haoticnih
faza (RPA). Razmotrimo najpre paramagnetnu fazu (6 > 0¥ 4), za koju vazi

oMEA = GMEA GMEA _ _ GMEA (5.180)
Ako u izrazu (5.176) za magnetizaciju podresetke a, na primer, iskoristimo (5.180), razvijemo
funkciju tanh z u red i stavimo da je 0MF4 = y3;14(6)-h, za magnetnu susceptibilnost dobijamo
slededi izraz:

1 1 -
Xuralf) = 110 17+ AP 20 X9, 0> 0N (5.181)

(Napomenimo da se izraz (5.159) za magnetnu susceptibilnost u okviru RPA u oblasti tempe-
ratura ve¢ih od 6y u odsustvu disperzije svodi upravo na (5.181)).

U antiferomagnetno uredenoj oblasti (6 < 03F4), u prisustvu slabog spoljasnjeg magnetnog
polja h, magnetizacije podresetki a i b date su, analogno RPA pristupu, izrazima:

UL]l\/[FA:UMFA_FXMFA,h’ UéWFA:O—MFA_XMFA.h. (5.182)

Koristeéi relacije (5.176)—(5.177), gornji izrazi postaju:

1
oMEA Ly ypah = 5 tanh (F +Gh), (5.183)

1
oMFA _ xypah = —itanh(—F—l—Gh), (5.184)

gde su F'i G definisani slede¢im relacijama:

oMEAJ2(g + N8 — 2\ — \99)

F =
20 ’

(5.185)
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- 1— XMFAJZ(Q + )\Cj_b + 2)\2 + )\(j_a)
B 20

Ako u relacijama (5.183) i (5.184) iskoristimo razvoj u red tanh (z + yh) ~ tanh x-+(y/ cosh® z)h
i potom oduzmemo drugu od prve, mozemo lako izraziti magnetnu susceptibilnost:

G

. (5.186)

cosh

UMFAJz(g+)\‘j_b—2/\2—)\‘j_“):| -2
20

Xmra(f) = 5, 0 < ONTFA(5.187)

40 + Jz(g + A 4+ 2X9 + A9%) |cosh

UMFAJz(ng)\’ib2/\2)\i“):| -
26

(Napomenimo da se izraz (5.170) za magnetnu susceptibilnost u okviru RPA u oblasti tempe-
ratura nizih od 5 u odsustvu disperzije svodi upravo na (5.187)). Magnetizacija u odsustvu
polja (e™F4) koja figurie u gornjoj relaciji data je samousaglasenim izrazom (5.178) iz kojeg
se odreduje iterativnim postupkom (videti Prilog A). 1z izraza (5.187) lako je odrediti suscepti-
bilnost na Nelovoj temperaturi. Naime, kada 8 — 6374~ magnetizacija tezi nuli (¢4 — 0),

te ako iskoristimo aproksimaciju cosh z &~ 1, sledi:

1 1 -1
Xmra (0N = 1 ON A 4 ZJz(g AP 420 + X (5.188)
Kako se ova vrednost za xasra(f) dobija i iz izraza (5.181) kada 6 — 03X 74T ocito je da je

magnetna susceptibilnost neprekidna funkcija na Nelovoj temperaturi.

5.6.5 Analiza rezultata

Numericka analiza temperaturskog ponasanja paralelne susceptibilnosti LayCuO, sprovedena
je u okviru RPA na osnovu izraza (5.159) i (5.170), a u okviru MFA na osnovu relacija (5.181)
i (5.187). Pri tome je koris¢en slede¢i skup parametara: J = 141meV; Ay = 0.0942; g =
1+1073; A% =2-10"% M\ = 10~%. LSW analiza izvrSena je pomocu relacije (4.50) iz odeljka
4.5, za parametre: J = 179meV; Ay = 0.0615; ¢ = 1 + 1073; A% = 2. 1074 \% = 1074
Rezultati sva tri pristupa prikazani su na Slici 29. Zarad lakSeg poredenja temperatura je
normirana na odgovarajué¢u Nelovu temperaturu za datu aproksimaciju. Nelova temperatura
u okviru LSW teorije je TESY ~ 700 K, dok MFA daje (izraz (5.179)) THF4 ~ 1330 K.
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Sl. 29: Paralelna susceptibilnost LagCuO4 racunata u RPA pristupu (crna kriva), MF aproksimaciji
(plava kriva) i LSW teoriji (crvena kriva).



Analiza u okviru metoda Grinovih funkcija 89

Sa slike se vidi da u antiferomagnetno uredenoj fazi RPA daje dobro slaganje sa MFA pri-
stupom u blizini Nelove temperature (0.7 < 7/Ty < 1). S obzirom da MFA ne ukljucuje
redukciju magnetizacije podresetke izazvanu prisustvom kvantnih fluktuacija na niskim tem-
peraturama, oc¢ekivano je da u niskotemperaturskoj oblasti dode do razilazenja RPA i MFA
rezultata. U toj oblasti (T'/Ty < 0.25) LSW teorija daje dobro slaganje sa RPA rezultatima.
Sa porastom temperature, predvidanja LSW teorije sve vise odstupaju od RPA krive, ukazujuéi
na znacaj magnonskih interakcija koje su u LSW teoriji zanemarene, dok su u RPA ukljucene
na aproksimativan nacin. Iznad Nelove temperature MFA i RPA daju bitno razlicite rezultate:
u okviru MFA susceptibilnost naglo opada, dok RPA pretpostavlja postepeno opadanje. Ovo
je uslovljeno time sto su u MFA zanemarene kratkodometne korelacije koje opstaju u spinskom
sistemu iznad temperature faznog prelaza. S obzirom da je nas zadatak da utvrdimo domete
i ograni¢enja modela posmatranog jedinjenja opisanog Hajzenbergovim hamiltonijanom (2.2),
uporedi¢emo ove zakljucke sa rezultatima iznesenim u referencama Tabunshchyk et al. [22,23].
U radu [22] je, naime, analiziran sistem od jedne CuOs ravni koji je opisan modelom koji
pored Hajzenbergovog modela najblizih suseda sadrzi i spin-orbitalnu interakciju opisanu anti-
simetri¢cnom DM interakcijom i pseudodipolarnom simetri¢nom interakcijom. Uvodenje ove dve
interakcije je motivisano ¢injenicom da spin-orbitalna interakcija u LagCuO,4 dovodi do zakre-
tanja spinova u CuQO, ravnima za izvestan mali ugao u odnosu na ravan spontane magnetizacije,
tako da CuOy ravni pored dugodometnog AFM uredenja ispoljavaju i slabi feromagnetni mo-
ment. Prisustvo ovih interakcija omogucava postojanje konacne Nelove temperature i za 2D
sistem (koje je kod naseg modela omoguéeno spinskom anizotropijom u ravni). Poredenje nasih
rezultata sa rezultatima iz [22] ukazuje na slaganje u ponasanju paralelne susceptibilnosti, koje
ispoljava jaku zavisnost od kvantnih fluktuacija i kratko-dometnih korelacija u Sirokoj temper-
aturskoj oblasti oko Nelove temperature. Ogranicenje naseg modela lezi u zanemarivanju slabog
feromagnetizma CuO, ravni usled cega ne moze da reprodukuje anizotropiju transverzalne
susceptibilnosti. Dalja analiza nasih rezultata pokazuje da uticaj trodimenzionalnosti ni u
ovom slu¢aju nije od presudnog znacaja - ponovljeni racun za 2D model daje rezultate koji se
prakti¢no ne razlikuju od onih dobijenih za 3D model. To je u skladu sa zakljué¢ima rada [23] u
kojem je sistem prosiren sa jedne CuO, ravni na 3D ortorombni model, tj. u modelni hamiltoni-
jan je pored DM interakcija ukljucena i slaba interplanarna interakcija. Rezultati koji se odnose
na paralelnu susceptibilnost pokazuju da je uticaj meduravanske interakcije zanemarljiv, te da
kao i u 2D slucaju dominira uticaj kvantnih fluktuacija i kratkodometnih korelacija. U istoj]
referenci navedeno je takode da RPA i MFA daju istu vrednost za paralelnu susceptibilnost na
Nelovoj temperaturi, Sto je i nas rezultat (videti SI. 29.). Najzad, zanimljivo je napomenuti da
se u [23] razmatra i aproksimativni 3D tetragonalni model, u okviru kojeg smo i mi ispitivali
izvesna svojstva (magnonski spektar, Nelova temperatura) naseg modela. Zakljucak iznesen u
referenci [23] da se LagCuOy koji kristalise u ortorombnom kristalografskom sistemu moze na
zadovoljavajuéi nacin aproksimirati tetragonalnim modelom slaze se i sa nasim zapazanjima,
koja su ukazivala na veliku sli¢nost u ponasanju ove dve strukture (podse¢amo da su se razlike
ispoljile samo u zavisnosti Nelove temperature od spinske anizotropije).

Poredenje sa eksperimentalno odredenom paralelnom magnetnom susceptibilnoséu nedopi-
ranog LayCuO4 omogucéavaju rezultati merenja objavljeni u referenci Lavrov et al. [21]. Znaca]
ovog rada je prvenstveno u pokusaju davanja nove slike stanja spinskog sistema dopiranih CuO,
ravni. Za razliku od klasi¢ne slike koja pretpostavlja da bi, nakon Sto dopirane Supljine uniste
dugodometno AFM uredenje, spinski sistem u CuO, ravnima trebao postati sustinski izotropan,
merenjem magnetne susceptibilnosti nedopranog i blago dopiranog LasCuQO4 utvrdena je ani-
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zotropija ove veli¢ine koja opstaje uprkos dopiranju, ukazujuéi na ¢injenicu da dopirane Supljine
razbijaju AFM uredenje na domene u okviru kojih je spinsko uredenje prakticno netaknuto.
Za ocenu naseg modela od vaznosti je kvalitativno slaganje rezultata dobijenih u okviru RPA
pristupa sa izmerenom paralelnom susceptibilnoséu nedopiranog LaoCuQOy.

5.6.6 Magnetna susceptibilnost YBa;Cu3Og

Tako za magnetnu susceptibilnost nedopiranog YBay,CuzOg u literaturi postoje veoma oskudni
podaci, zanimljivo je, s obzirom na slicnost sa LayCuQOy4, uporediti ponasanje te velic¢ine za ova
dva jedinjenja, i zakljuciti u kojoj meri slozenija struktura YBasCuzOg (dvoslojni antiferomag-
net) utice na primenljivost pristupa koris¢enih u prethodnim odeljcima.

Polazna tacka u odredivanju paralelne magnetne susceptibilnosti u YBayCuszOg4 jeste si-
stem jednacina kretanja Grinovih funkcija (5. 69) (5.72). U prisustvu spoljasnjeg magnetnog
polja, pri cemu se uvodi pretpostavka da je (S*(t1/2)) = (§%(@1/2)) " determinanta tog sistema
je jednacina cCetvrtog reda koja se, za razliku od slucaja kada je H = 0, ne moze svesti na
bikvadratnu. Naveséemo tu jednacinu zarad ilustrovanja njene slozenosti:

E* +2F3(Ay — Ay) + E*(2j7jo + A2 + A3 — 4A1 Ay + 2B, By) +
+E(2A1 A3 — 2A2 Ay +2A, BBy — 24581 By + A1jija — Asjtia + Avjijs — Agjrjs) + ATAS +
+BIB} — 2A1A3B1By — B3|j1|* — Biljal” — AvAsjija — AvAsjigs + [3llP = 0. (5.189)

Pokazuje se da su reSenja ove jednacine u toj meri komplikovana da se u okviru RPA ne
moze sa njima dalje analiticki operisati. Stoga ¢emo analiticke izraze za paralelnu susceptibil-
nost YBayCuszOg dobiti u aproksimaciji srednjeg polja (MFA). U toj aproksimaciji By 2(kj) =
e sy (k2) = 0, te se jednacina (5.189) radikalno pojednostavljuje, a njeni koreni su dvostruko
degenerisani i glase:

BNy = —Ay; Byt = A, (5.190)

Sada je iz sistema (5.69)—(5.72) lako dobiti Grinove funkcije neophodne za odredivanje ko-
relacionih funkcija koje figurisu u izrazima za magnetizaciju podresetaka a; i as. Te Grinove
funkcije glase:

MFA - MFA
Ct(a1) | G—(a1)\y — ih 20, G—(a2)| G+(az)\\ — _Q%L 191
(§He0jg-eny) = B (ST |gHen)) = T (5.191)
Iz (5.191) se primenom spektralne teoreme dobijaju sledeée korelacione funkcije:
. A 1 . A 1
(§—(@)| Gy, — 20 P4 - , (§t(@)|g-(m)y, — 9 é‘fFAiﬂ . (5.192)
ev —1 o —1
Ako (5.192) iskoristimo u sledeéim izrazima:
geay = L 1§ gt gran
=" =5 -« > (STmisHedy,, (5.193)
k
A 1
0oy = (37)) = 5 = Z (§-(@) Gy, — = + Z (5T Gy, (5.194)

k
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za magnetizaciju podresetki a; i as dobijamo:
1 A 1 A
MFA 2 MFA 1
(Tal = itanh%, O'a2 = §tanh% (5195)
U odsustvu magnetnog polja magnetizacije obe podresetke su jednake i iznose
JoMEAL(L +n) + Xy + N]
20

Odavde se, koristeé¢i razvoj funkcije tanhz u red, lako dobija izraz za Nelovu temperaturu
posmatranog jedinjenja u MFA:

1
MEA — = tanh

g

. (5.196)

1
oA = 1J[4(1 +m) + X+ N (5.197)

Dalja analiza bi¢e analogna analizi La;CuQO,4. U paramagnetnoj fazi (6 > 0y) magnetizacije
podresetki date su sa:

0-(11 ? az

Koristedi pretpostavku (5.198), kao i ¢injenicu da se magnetizacija moze predstaviti kao oM4 =

Xmra(f) - b, izraz (5.195) u slucaju slabog spoljasnjeg polja daje:

1 1 -1
Xarra(6) = | {9 + (1 +n) + g + X]} f>pMEA. (5.199)
U antiferomagnetno uredenoj fazi (0 < 6y ), magnetizacije podresetki mogu se predstaviti kao
o)A = oM — xypahs o)A = oM 4 xypah. (5.200)

Na osnovu ove pretpostavke se, prateéi analogiju sa izvodenjem relacije (5.187) za magnetnu
susceptibilnost ispod Nelove temperature kod La,CuQy, relativno lako dobija:

oMFA JA(14n)+ A+ X]] 2
[cosh 59 }

Xmra(f) = 0 < ONFA . (5.201)

40 + J[A(1 4+ n) + Xy + V] [COSh UMFAJ[4(12‘577)+>\17+>\’]}72 )

gde je magnetizacija u odsustvu polja odredena samousaglasenim izrazom (5.196) (detaljnije
videti u Prilogu A).

Koristedi relacije (5.196), (5.199) i (5.201) moguce je izracunati i graficki prikazati paralelnu
susceptibilnost za YBayCu3Og u MF aproksimaciji (Slika 30.).
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Sl. 30: Paralelna susceptibilnost YBasCusOg ra¢unata u MF aproksimaciji.
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Zarad lakseg poredenja sa oblikom zavisnosti dobijenim za LayCuQO4 temperatura je normi-
rana na Nelovu temperaturu koja ovde iznosi TH 4 ~ 1175K. Vidi se da za oba jedinjenja
MFA daje sli¢nu zavisnost, predvidajuc¢i naglo opadanje paralelne susceptibilnosti sa udalja-
vanjem od kriticne temperature u paramagnetnoj fazi.




Poglavlje 6

Bogoljubovljeva nejednakost 1 spontana
magnetizacija kvazi-dvodimenzionalnih
kupratnih antiferomagneta

Egzaktne relacije, jednacine ili nejednacine, su redak ali neprocenjiv alat u teorijskoj fizici, s
obzirom da predstavljaju vaznu proveru ispravnosti bilo kog aproksimativnog pristupa. Mermin-
Vagnerova teorema (MWT) [14] sa svojom Sirokom oblaséu primenljivosti koristi se u statistickoj
fizici veé¢ cetrdesetak godina za proveru rezultata koji se ticu faznih prelaza u razli¢itim ma-
gnetnim sistemima. Ova teorema, ¢iji se dokaz zasniva na primeni Bogoljubovljeve nejed-
nakosti [15], tvrdi da je spontana magnetizacija spinski izotropnih jedno- i dvodimenzionalnih
Hajzenbergovih fero-, feri- i antiferomagneta na konac¢nim temperaturama jednaka nuli.

Ispitujué¢i magnetizam u spinskom modelu LayCuQy, dosli smo do interesantnih rezultata
koji se ticu egzistencije spontane magnetizacije u tom sistemu. Naime, iako u opstem slucaju
trodimenzionalni sistemi imaju kona¢nu Nelovu temperaturu (usled konvergencije integrala u
jednacini (12) u referenci [14]), dobili smo da je za izotropni tetragonalni Hajzenbergov model sa
strukturom tipa LasCuO4 Nelova temperatura jednaka nuli (Sl. 19.), za razliku od izotropnog
ortorombnog sistema u kome dugodometno uredenje postoji i na kona¢nim temperaturama
(SI. 18.). Predmet ovog poglavlja bi¢e strog analiticki dokaz tog zakljucka (Manojlovi¢ et
al. [46]), koji se zasniva na upotrebi Bogoljubovljeve nejednakosti, Sto ukazuje na sirok domen
primenljivosti te relacije u izucavanju prisustva dugodometnog uredenja za razlicite grupe
magnetnih sistema.

6.1 Ispitivanje dugodometnog uredenja
za spinski izotropne modele jedinjenja tipa La,CuQO;,
po ugledu na dokaz Mermin-Vagnerove teoreme
U cilju ispitivanja egzistencije sponatne magnetizacije za izotropni Hajzenbergov antifero-
magnet koji opisuje strukturu tipa LayCuO, koristi¢emo hamiltonijan (2.2), u kojem ¢éemo

uzeti da je spinska anizotropija jednaka nuli (n = 0) i koji éemo uopstiti uvodenjem interakcije
izmene izmedu svih spinova u ravni. Pod tim pretpostavkama, hamiltonijan (2.2) se moze

93
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zapisati u sledeé¢em obliku:

A 1 A N n A
0= 5 3 Jna—mg) S-S0+ 3 8087 ot

a+67”
rar -
e a,B=a,b; a#p
+I ST 8 S e — b Y Silemi@ne (6.1)
me 7% amab
a=a,b
Ovde n, odreduje polozaj spina u podresetki a, éia/ op povezuje dva fero- odnosno antifero-

magnetno sparena spina u dve susedne ravni, h = gupH gde je ‘H spoljasnje magnetno polje, a
vektor @ se bira tako da je exp(—iQ-n) = +1 u zavisnosti od toga da li n povezuje ¢vorove u is-
toj ili razlic¢itim podresetkama. Podsetimo se da je u ortorombnoj fazi Jf) = Ji% #£ Jf) = J,
dok je usled simetrije u tetragonalnoj fazi J* = J% = J,. Takode, treba ista¢i da nas model
uzima u obzir eksperimentalnu ¢injenicu da je interakcija izmedu najblizih suseda u dve susedne
ravni antiferomagnetna (JY) > 0, i = 1,2). Najzad, naglasimo da su rezultati koje ¢emo dobiti
korektni za spinski model kod koga je u obzir uzeta samo interakcija izmedu najblizih suseda
u susednim ravnima, Sto je opravdano eksperimentalnim rezultatima prema kojima je inter-
planarna interakcija za nekoliko redova veli¢ine manja od intraplanarne. Formalno, uvodenje
slede¢ih suseda u z-pravcu, izmenilo bi rezultate.
Pocetna tacka u racunu bi¢e Bogoljubovljeva nejednakost

L/2({A, AT} ([[C.H],CT) = keT | ([C.A]) [, (6.2)

gde [...] oznacava komutator, {...} antikomutator, H je hamiltonijan sistema, (...) oznacava
srednju vrednost po kanonskom ansamblu, dok su AiC proizvoljni operatori koji se biraju
tako da data srednja vrednost postoji. Pazljiv izbor ovih operatora vodi ka MWT.

Za potrebe naseg dokaza, za operatore Cid pogodno je uzeti

Clk) =S+ 50, Ak)=9"" -5 (6.3)

Sada se moze pristupiti izracunavanju komutatora i antikomutatora u nejednkaosti (6.2). Pri
tome je najzametniji deo racuna odrediti dvostruki komutator { [ [C', H], C1] ) 1 izvrsiti njegovu
majorizaciju, sto se mora uraditi veoma pazljivo, s obzirom na ¢injenicu da se parcijalne sume
korelacionih funkcija koje se pojavljuju u tom komutatoru majorizuju na razlicite nacine, u
zavisnosti od toga da li spinovi pripadaju istoj ili razlicitim podresetkama, Sto predstavlja
sustinsku razliku u odnosu na prilaz Mermina i Vagnera.

Polaze¢i od izraza (6.3) za operatore C'i A i uvodeéi o = <§f$)> = (—gfl(bb)), dobijamo

([C,A])=2No, (6.4)

gde N oznacava ukupan broj magnetnih jona!.
Gornji izrazi vode ka slede¢em obliku Bogoljubovljeve nejednakosti:

Aty > Sk TN o
WAAN = e e,

(6.5)

IKako je prethodna relacija zadovoljena za bilo koje k, zavisnost od talasnog vektora se u daljoj notaciji
eksplicitno ne navodi.



Bogoljubovljeva nejednakost i spontana magnetizacija. . . 95

gde je antikomutator {fl, AT} dat sledeéim izrazom:

A A} = 5 erbmomafg@ gHal Y mikmena (g0 gl (6.6)

a=a,b a,B=a,b, a#pB

Usrednjavajuci, sumiraju¢i po k i uzimajuéi u obzir da je n, # m;, dolazimo do izraza

Y4 A = 3 Z ({81, 831}) =

k

aab

= 2NZ< ) — (8 a>) ) S2N?S(S+1). (6.7)

Za dvostruki komutator dobija se izraz:

~

([[C,H],CT) =
Z J(Pas) (e_ik.paﬁ - 1) Z <(2 Si(f) S’vzz(f)rpag + S S:a+pa5)> +

Paps Nao
a,B=a,b

H S (1) (285 8 + 521 81 ) +

1
af N
5L
a,f=a,b, a3

RS ( Gikoe 1) 3 <(2 gt gzt soe + gite sn<+>5w)> +
sac Na

a=a,b

+2 h(D S -3 8, (6.8)

Ng ny

gde je pos = ng — ng.
Slede¢i korak je majorizacja ovog izraza. U tom cilju, pogledajmo opsti izraz za parcijalnu
sumu:

S {(2 50 820+ 871 519 )) =

= 3 2 X (S0 S0+ 3L, §l7))) ettt -

= i <<S’Z(Oé) S«Z(g) + le{g;"(a)’ g:gcﬁ)})> e_ik"siﬁ ‘ (69)
k

Ako je a = 3, prate¢i Mermin-Vagnerov nacin zakljucivanja, dobijamo

3 Z (B 80 4 s, S e <

< FE{(5 51+ Y5, ) -

— ;n;w <(§;(aa) ,SA’ZB {S:ia)7 S }>> Ek:e_ik‘(na_nﬁ) _

=2 <<S’Z’("Q) S {S’tia)’ S })> Mo =Ng. (6.10)

Na,Ng3
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Medutim, za « # 3, pretpostavljajudi da je poslednji ¢lan u (6.9) pozitivan, dobijamo da suma
po k iScezava, vodeci ka esencijalnom zakljucku
z(a) &=(b) a) &+(b)
S (255 SE g + 5 83 5n)) < 0. (6.11)

Mg

U cilju demonstriranja verodostojnosti ovih rezultata, razmotri¢emo prosti 3D antiferomagnet
sa dve podresetke, u aproksimaciji najblizih suseda. U tom slucaju,

(L[C, H],CT) ZJ (72 —1) (2550 S0, + 5.0 SED, ) (6.12)

a

Poznato je da ovaj izraz mora biti pozitivan zbog svojstava unutrasnjeg Bogoljubovljevog
proizvoda, a za J > 0 ovo je ispunjeno samo ako je parcijalna suma korelacionih funkcija
negativna.

Vratimo se sada analizi izraza (6.8). Prvi ¢lan sadrzi interakcije izmedu spinova u isto]
ravni. Vodecéa interakcija ¢e biti ona izmedu najblizih suseda, sa negativnom parcijalnom
sumom korekacionih funkcija (prema (6.11)). Kako cela suma mora biti pozitivna, izmeni¢emo
redosled ¢lanova u zagradi (exp(—ik - pos) — 1) 1 uzeti apsolutnu vrednost negativne sume, a
zatim majorizovati istu sumom apsolutnih vrednosti (slicno postupku primenjenom u dokazu
MWT).

U drugom clanu ne¢emo izvrsiti majorizaciju, ve¢ ¢emo samo pregrupisati ¢lanove:

(0% (e 1) (2850 80 4+ 570 570 L)) =

@
neg,0

L
ap

z 1 X G—(a
—2 )5 (1) | S [(55 $) + § (550 S
i
a#fB

. (6.13)

gde smo iskoristili (6.11). U treéem ¢lanu ¢emo iskoristiti ¢injenicu da interagujuéi spinovi pri-
padaju istoj podresetki, te da je suma korelacionih funkcija pozitivna (videti (6.10)). Uzimajuéi
u obzir ove zakljucke, izraz (6.8) se moze majorizovati kao

(LG HL,CNYR) <2 Y J(pap)(l — e *pes Z\K X G ) +

Pap
a,B=a,b
{5, S D] [+20 F @ ) S50 5000 +
af
B
#({82, ST ]+ 2 e ) S [(S 8 +
i N
+111<{3Z§a)a Sntsee })] +2Nho. (6.14)

Da bismo majorizovali sume koje se pojavljuju u prethodnom izrazu, koristimo relaciju
((Sh, £55,,)%) >0 (i = x,y,2) i éinjenicu da su podresetke ekvivalentne ((Sj,,)?*) = ((Sin,)?);
odakle sledi

(8 Sty < ((Sima) ) (6.15)
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Uzimajuéi u obzir jednacinu (6.15) i injenicu da je ((S%, )2) < S(S + 1), zakljucujemo da su
parcijalne sume korelacionih funkcija u izrazu (6.14) manje ili jednake sa N.S(S + 1), usled
Cega izraz (6.14) postaje

([C,H],CM (k) <2Nho +2NS(S +1) x
X[ 30 1T (pag)| (1 — 7P} 4 gV ST (1= e ®3) 4 JP 3™ (%01 - 1)] =

Pap 5% 5%
=2NS(S+ 1){2 |J(pa5)|(1 — cos k| -pa5> +J > (1 —cosk - 5?_6) +
Pas 87°
+Ji2)z<cosk-5i°‘—l)} +2Nho. (6.16)
550

Ovaj izraz majorizovacemo (slicno postupku koris¢éenom pri dokazivanju MWT) upotrebom
relacija

1 [0 1 «
1 —cosk| - pag < ikﬁ pas, 1—cosk- 857 < ikz(élﬁ)Q, (6.17)
unutar CuO, ravni i izmedu dve ravni, respektivno. Nakon majorizacije, izraz (6.16) postaje

([[C,H],CT)(k) <2N S(S+1) x
x| (X 1 (pap)loda) ki /2 + (T30 (63°)7 = T2 3 (85%)%) #/2 | + 2N ho (6.18)

Pop 597 i
Za tetragonalnu strukturu, gde vazi Jf) = f) i |69] = |8%¢|, prethodni izraz se pojed-
nostavljuje:
([[C,H],CT] ) (k) < 2NS(S + 1)( X 1T (pas)lpis) ki /2 + 2N ho =
Pap
= NS(S+1)(D11(p)] p*)kf + 2N ho = NS(S+1)Akt + 2N ho, (6.19)
p

gde je velicina A data sa A =3,[J(p)| p*.
Sumirajuéi izraz (6.5) po k 1 koristedi jednacine (6.7) i (6.19), dolazimo do sledeceg izraza:

1
AS(S+1)kj +2Nho

1
2N?S(S +1) > 8kpT 0> N? N > (6.20)
k

S obzirom da funkcija pod sumom ne zavisi od k., nakon prelaska na integral i integracije po
k. integracija po k ¢e se redukovati na dve dimenzije, te dobijamo:

-1
S(S+1) a? 1

2 < Pk —————— 21

7 = 4kpgT {(27T)2 /IBZ Bk:2+2Nha} ’ (6:21)

gde je a konstanta resetke u CuO, ravni, a B = AS(S + 1).
Ako integraciju izvr§simo po sferi radijusa ky koja ima zapreminu jednaku zapremini prve
Briluenove zone, dobi¢emo sledeci izraz za magnetizaciju tetragonalne strukture:

S(S+1) 7B B2\
2 o PN Ty 0 . 22
R {n< +2Nha>} (6.22)
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U limitu h — 0, o2 < 0, odakle zakljué¢ujemo da je ¢ = 0, tj. dugodometno uredenje ne
postoji na bilo kojoj konacnoj temperaturi 1" # 0 za izotropnu tetragonalnu strukturu tipa
LaQCuO4.

Nasuprot tome, za ortorombnu strukturu (a to je kristalografski sistem u kome LayCuQOy
kristaliSe na temperaturama ispod Nelove) drugi faktor u zagradi u izrazu (6.18) nije jednak
nuli, usled ¢ega nejednakost (6.19) dobija oblik

([1C,H],CT|)(k) < NS(S+1)[Akf+Dk*|+2Nho, (6.23)
gde je D = Jf) > sab (69%)% — |Ji2)] > gaa (69%)2. Osnovna razlika u odnosu na proceduru

sprovedenu za tetragonalnu strukturu jeste da se ovde integracija ne moze svesti na dvodi-
menzionalnu, odakle sledi konvergencija integrala analognog onom u izrazu (6.21) i konacna
spontana magnetizacija veca od nule, sve do neke odredene temperature (Nelove temperature).

6.1.1 Poredenje sa strukturama tipa Sr,CuQO,Cl,; i YBayCu3Og

Potvrdu zakljucka izvedenog u prethodnom poglavlju nalazimo i kod jedinjenja SroCuO,Cl,
(Ty = 251 — 310K), razmatranom u radu Keimer et al. [10]. Neutronska difrakcija na
ovom jedinjenju pokazala je da SroCuO,Cl, kristaliSe u tetragonalnoj fazi koja je izostruk-
turna sa visokotemperaturskim LasCuQy, ali, za razliku od potonjeg, kod SrosCuO,Cly nije
registrovan strukturni prelaz u ortorombnu fazu, tj. ovo jedinjenje zadrzava tetragonalnu struk-
turu bar do temperature 10 K [10]. Usled toga se, analogno izotropnoj tetragonalnoj strukturi
tipa LayCuQy, i kod izotropnog modela strukture tipa SroCuO,Cl; meduravanske interakcije
ponistavaju. S obzirom da kod SroCuO5Cl, nema prelaska u ortorombnu strukturu koja kod
LayCuOy daje Ty > 0, to je kod SraCuO4Cly neophodno uvesti anizotropiju (u radu [10] uvodi
se magnetna dipol-dipol interakcija) da bi se dobilo 3D antiferomagnetno uredenje na konaénim
temperaturama.

Interesantno je uporediti LaoCuO,4 sa YBayCu3Og, jedinjenjem koje kristaliSe u tetragonal-
nom kristalografskom sistemu, ali, za razliku od tetragonalne strukture tipa La,CuQOy,, poseduje
spontanu magnetizaciju i na kona¢nim temperaturama. Objasnjenje lezi u ¢injenici da su naj-
blizi susedi u YBCO-u uvek antiferomagnetno uredeni. Naime, kod tetragonalne strukture
tipa LayCuQOy postoji frustracija usled kompeticije antiferomagnetne interakcije izmedu naj-
blizih suseda u susednim ravnima i mnogo jace antiferomagnetne interakcije najblizih suseda
unutar ravni, usled cega je polovina parova spinova u susednim ravnima fero- a druga polovina
antiferomagnetno uredena, $to vodi ka dvodimenzionalnosti integrala (6.21). Za razliku od
lantanida, kod YBCO-a postoji dvoslojni motiv, tako da u pravcu normalnom na taj motiv
postoje dve interakcije: unutar jednog motiva i izmedu dva susedna motiva. U oba slucaja
interakcija izmedu najblizih suseda je antiferomagnetna i, usled nepostojanja frustracije, svi
parovi najblizih suseda se sparuju antiferomagnetno. Kao posledica toga, u slucaju modela
kojima opisujemo magnete tipa YBCO-a, integracija ¢e posedovati trodimenzionalni karakter,
sto daje dugodometno uredenje do neke konac¢ne Nelove temperature.




Poglavlje 7
Zakljucak

Jedan od osnovnih zadataka u izucavanju visokotemperaturske superprovodnosti, kako se danas
smatra, predstavlja rasvetljavanje veze izmedu magnetizma bakarnih oksida sa visokom kriti-
¢nom temperaturom i superprovodnosti koju ispoljavaju. U tom cilju, ova jedinjenja ispituju
se kako u superprovodnoj, tako i u nedopiranoj fazi, kako bi se poredenjem tih faza razdvojili
efekti koji poticu od superprovodnosti od onih karakteristi¢nih za nedopirano stanje. Ispitivanje
yroditeljskih” jedinjenja visokotemperaturskih superprovodnika pokazalo je da se ona karakte-
risu prisustvom jedne ili vise bliskih CuO, ravni unutar kojih je uspostavljeno dugodometno
antiferomagnetno uredenje, pri cemu je intraplanarna interakcija izmene za par redova velic¢ine
veca od interplanarne. Stoga je tokom poslednjih decenija u literaturi istrazivanju kvazi-
dvodimenzionalnih nedopiranih kupratnih antiferomagneta, kako eksperimentalnom, tako i
teorijskom, posvecena velika paznja.

Ova doktorska disertacija motivisana je brojnim rezultatima koji se odnose pre svega
na La;CuO,, a potom na YBay;Cu3Og i druge kupratne antiferomagnete. Ona predstavlja
pokusaj iscrpne analize magnetnih i termodinamickih svojstava date grupe jedinjenja u cilju
utvrdivanja vodec¢ih interakcija izmene i uporedivanja njihovog znacaja, ispitivanja egzisten-
cije dugodometnog uredenja u zavisnosti od parametara sistema, kao i odredivanja domena
primenljivosti razli¢itih teorija, jednom recju - sticanja uvida u ono sto je zajednicko i ono Sto
razlikuje posmatrana jedinjenja, a sve zarad izvodenja Sto opstijih zakljucaka koji se odnose
na njihovo magnetno ponasanje. U ovom poglavlju izne¢emo ukratko saznanja o navedenom
tipu jedinjenja do kojih je takva analiza dovela.

Najpre, ispitivanje magnonskog spektra u okviru GF metoda i teorije linearnih spinskih
talasa potvrdilo je vazenje LSW teorije na niskim temperaturama, gde se njeni rezultati pokla-
paju sa rezultatima GF metoda. Dalje, analiziraju¢i ponasanje kriticne temperature LasCuQOy,
pokazali smo da je za 3D dugodometno antiferomagnetno uredenje ovog jedinjenja klju¢na
ne trodimenzionalnost (tj. A\, # 0), ve¢ spinska anizotropija u ravni, a da interplanarna in-
terakcija postaje znacajna tek za vrednosti koje nisu karakteristicne za ove sisteme. Usled
toga, Nelova temperatura se neznatno menja sa promenom parametra meduravanske interak-
cije. Ovakvi zakljuéi su u skladu sa opstim tvrdenjima koja se navode u literaturi, a prema
kojima se LayCuO4 moze izuzetno dobro aproksimirati dvodimenzionalnim Hajzenbergovim
antiferomagnetom.

99
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Takode, dali smo odgovor na pitanje o znaku interakcije izmedu drugih (tre¢ih) suseda u
ravni, o kojem u literaturi postoje nesuglasice. S obzirom da mnostvo, kako modela, tako i
parametara, manje ili vise ta¢no opisuje eksperimentalno odreden spektar elementarnih eks-
citacija, pokazali smo da je analiza Nelove temperature ta koja uvodi strogu restrikciju na njihov
izbor. Prema tome, znak interakcije odredili smo racunajuci Nelovu temperaturu, odakle sledi
da se korektne vrednosti za istu dobijaju za antiferomagnetnu interakciju drugih, odnosno treéih
suseda (Jo/3 > 0). Ipak, drugi (tre¢i) susedi su feromegnetno uredeni jer je uredenje u ravnima
diktirano za red veli¢ine veCom interakcijom prvih suseda. Dakle, La;CuQ, je usled kompeticije
interakcija razlic¢itog znaka kako u ravni, tako i izmedu susednih ravni, frustriran sistem, kod
kojeg je uticaj frustracije, kvantitativno urac¢unat kroz prisustvo interakcije drugih (trecih)
suseda u modelnom hamiltonijanu, od znatno vecéeg znacaja v odnosu na dimenzionalnost, kako
pokazuju analize razli¢itih svojstava, na primer magnetizacije i magnonskog udela u specifiénoj
toploti.

Dalje, ako zanemarimo interplanarnu interakciju u Lay,CuQy, ponasanje tetragonalne i or-
torombne strukture je veoma sli¢no, kako na niskim (magnonski spektar), tako i na visokim
temperaturama (ponasanje Nelove temperature). Ono §to unosi razliku izmedu te dve struk-
ture je temperaturska zavisnost Nelove temperature 3D modela za iS¢ezavajuée malu spinsku
anizotropiju u ravni (n — 0). U tom sluc¢aju, Nelova temperatura tetragonalnog modela
tezi nuli, dok kod ortorombnog modela konvergira ka nekoj konacnoj vrednosti razlicitoj od
nule. Ovo se moze analiticki dokazati polaze¢i od Bogoljubovljeve nejednakosti, a posledica je
osobenosti tetragonalne strukture, tj. medusobnog ponistavanja fero- i antiferomagnetne in-
terakcije izmedu datog spina i njemu najblizih spinova u susednim ravnima koji se, za razliku
od ortorombne strukture, nalaze na jednakim rastojanjima od posmatranog spina. Do ovakvog
potiranja interakcija dolazi i kod SroCuO,Cls, dok se kod YBayCuszOg ne javlja, s obzirom da je
kod tog jedinjenja interakcija izmedu datog spina i svih njegovih suseda antiferomagnetna. Pri
tome je bitno naglasiti da ovaj zakljuc¢ak nije u kontradikciji sa Mermin-Vagnerovom teoremom
kojom nisu obuhvaceni 3D izotropni sistemi. Takode treba napomenuti da se gornje zapazanje
ne moze posmatrati kao prosirenje Mermin-Vagnerove teoreme na 3D tetragonalne izotropne
sisteme, s obzirom da se u toj teoremi egzistencija spontane magnetizacije iskljucuje na osnovu
dimenzionalnosti sistema, dok se u nasoj analizi polazi od razlike u strukturi.

Eksperimentalni rezultati koji se odnose na temperatursku zavisnost magnetizacije pod-
reSetke LasCuQy4 i YBayCuzOg15 podstakli su nas da u okviru metoda GF ispitamo magneti-
zaciju ovih jedinjenja. Zakljucili smo da GF metod u tjablikovskoj aproksimaciji daje dobro
slaganje sa eksperimentom u Sirokom temperaturskom intervalu od apsolutne nule do Nelove
temperature. Za LayCuQy4 sproveli smo racun i u okviru LSW teorije i potvrdili njeno vazenje
samo u oblasti niskih temperatura. Od posebnog je znacaja analiza uticaja interakcije drugih
suseda na magnetizaciju podresetke: pokazali smo da urac¢unavanje parametra NNN interak-
cije kod LayCuQO4 dovodi do znatnog snizenja magnetizacije podresetke u osnovnom stanju
(za oko 15 %), kao i da magnetizacija na datoj tempearturi opada sa porastom parametra \s.
Nasuprot tome, zavisnost magnetizacije od dimenzionalnosti je kod oba jedinjenja neznatna,
potvdujuéi zakljucak o njihovoj kvazi-dvodimenzionalnosti. Ispitivanjem niskotemperaturskog
ponasanja magnetizacije Lay;CuO,4 u dugotalasnoj aproksimaciji dobili smo kvadratni zakon
opadanja magnetizacije, koji je u skladu sa eksperimentalnim rezultatima i posredno ukazuje
na opravdanost zanemarivanja interakcije Dalosinski-Morija u polaznom hamiltonijanu. Naj-
zad, analiza ponaSanja magnetizacije na temperaturama bliskim temperaturi faznog prelaza
daje za kriticni eksponent 3 poznati MFA rezultat 1/2, $to ukazuje na neophodnost sofistici-
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ranijeg prilaza (na primer, primene teorije renorm-grupe) visokotemperaturskoj oblasti.

Jedno od svojstava kojem je u ovoj doktorskoj disertaciji posveéena znacajna paznja jeste
magnonski doprinos specificnoj toploti posmatranih jedinjenja, ¢ija procena omogucava odre-
divanje fononskog udela, znac¢ajnog pri ispitivanju superprovodnih uzoraka. Koriste¢i metod
Grinovih funkcija u tjablikovskoj aproksimaciji dobili smo magnonsku specificnu toplotu za
LayCuOy4 i YBayCuzOg u temperaturskom intervalu 0 < 7'/Ty < 1, sa faznim prelazom dru-
gog reda na Nelovoj temperaturi. Poredenje sa eksperimentalnim vrednostima ukazuje na to
da magnetni doprinos ukupnoj specificnoj toploti LayCuO,4 nije zanemarljivo mali, suprotno
predvidanjima pojednostavljenog modela sa interakcijom prvih suseda koris¢enog ¢esto u okviru
LSW teorije. Tako se, za razliku od unutrasnjih energija, specificna toplota u GF pristupu ne
svodi na LSW vrednosti na niskim temperaturama, usled temperaturski zavisnih magnonskih
energija u okviru RPA. Analizirajué¢i GF rezultat za specificnu toplotu, zakljuéujemo da je i
za ovo svojstvo uticaj planarne frustracije u LayCuQOy4 znatno izrazeniji od uticaja trodimen-
zionalnosti. Ispitivanje niskotemperaturskog ponasanja ukazuje da se za nas model LayCuQOy
magnonska specificna toplota ponasa kao CGF(T) ~ AT + BT?, sto se razlikuje od procene
LSW teorije CLSW(T) ~ T3. U blizini kritiéne temperature, specificna toplota se ponasa kao
(1 — T/Ty)"2, dajuéi za kriticni eksponent aCF = —3, $to je vrednost znatno bliza rezul-
tatu renorm-grupe, u odnosu na MFA rezultat a4 = 0 koji predvida samo diskontinuitet
na Nelovoj temperaturi. Najzad, zasnivaju¢i nase proracune na 3D ortorombnom modelu sa
planarnom frustracijom, ispravili smo procenu koju za magnonsku specifiénu toplotu Lay,CuQOy
daje teorija linearnih spinskih talasa primenjena na pojednostavljeni 2D model sa NN interak-
cijom.

Naposletku, recimo par reci o zakljuécima do kojih smo dosli analiziraju¢i magnetnu sus-
ceptibilnost posmatranih jedinjenja. Pri tome treba ista¢i da smo nase rezultate za LayCuQOy
poredili sa objavljenim teorijskim rezultatima dobijenim za dvodimenzionalni model kod koga
je feromagnetni moment CuQO, ravni urac¢unat kroz antisimetri¢nu interakciju Palosinski-Morija
i pseudodipolarnu simetriénu interakciju (prisustvo obe ove interakcije je neophodno da bi se
omogudila egzistencija dugodometnog uredenja na kona¢nim temperaturama za 2D model).
Temperaturska zavisnost paralelne magnetne susceptibilnosti izra¢unata u okviru GF metoda,
MFA i LSW teorije za nas model bez DM interakcije kvalitativno se slaze sa rezultatima iz liter-
ature. Predvidanja MFA slazu se sa GF metodom u temperaturskom intervalu 0.7 < 7'/Tx < 1,
dok za temperature iznad kriticne MFA daje brze opadanje magnetne susceptibilnosti. Ovi
rezultati potvrduju izrazen uticaj kvantnih spinskih fluktuacija i kratkodometnih korelacija,
koji je u okviru MFA zanemaren, usled ¢ega MFA rezultati odstupaju od RPA krive u oblasti
niskih temperatura, kao i na temperaturama iznad kriticne. Teorija linearnih spinskih talasa
ocekivano vazi samo na niskim temperaturama, sto ukazuje na znacaj magnonskih interakcija
u ovom sistemu, koje u okviru linearne teorije spinskih talasa nisu uzete u obzir. Poredenje sa
eksperimentalnim rezultatima za paralelnu magetnu susceptibilnost daje kvalitativno slaganje
sa GF zavisnosnoséu, ukazujuéi na primenljivost naseg modela kada je u pitanju paralelna sus-
ceptibilnost. Ogranicenje modela bez DM interakcije lezi pak u nemoguénosti reprodukovanja
anizotropije transverzalne susceptibilnosti, a posledica je zanemarivanja slabog feromagnetizma
CuOy ravni. Za YBaysCusOg je usled slozenosti analiza izvrSena samo u okviru MFA i daje
ponasanje slicno MFA rezultatu za LasCuQOy.

Sagledavajuc¢i u celini nase rezultate i poredeé¢i pri tome temperatursku oblast u kojoj
primenjene teorije pokazuju slaganje sa eksperimentalnim podacima, zaklju¢ujemo da za opis
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posmatranih jedinjenja teorija spinskih Grinovih funkcija daje najbolje rezultate u Sirokom
temperaturskom intervalu od apsolutne nule do Nelove temperature. Oblast primenljivosti
linearne teorije spinskih talasa je usled neuzimanja u obzir magnonskih interakcija svedena
na niske temperature, dok je aproksimacija srednjeg polja upravo na niskim temperaturama
nezadovoljavajuca, buduci da se u toj aproksimaciji zanemaruju kvantne spinske fluktuacije.

Ovde ¢emo staviti tacku, zasada. Verovatno je da ¢e neki od gorenavedenih zakljucaka
morati da istrpe promene, a izvesno da ¢e slediti i novi, u skladu sa poboljsanim eksperimen-
talnim rezultatima koji ¢e biti dobijeni u buduénosti i produbiti saznanja o ovoj interesantnoj
grupi jedinjenja. Oni ¢e biti predmet novih teorijskih studija, kojima ¢e autor ove disertacije i
istrazivacka grupa kojoj pripada pokusavati i dalje da daju svoj originalni doprinos.




Prilog A

Magnetizacija podresetke u

aproksimaciji srednjeg polja

Magnetizacija podresetke u odsustvu spoljasnjeg magnetnog polja je u MF aproksimaciji data
izrazom (5.178) za LayCuQOy, odnosno izrazom (5.196) za YBayCu3zOg. Ovi izrazi su sa-
mousaglaSeni te se moraju resavati iterativnim postupkom, pri cemu se za magnetizaciju na
apsolutnoj nuli uzima e™*4(T = 0K) = %, s obzirom da se u aproksimaciji srednjeg polja zane-
maruju kvantne fluktuacije. Izracunata temperaturska zavisnost magnetizacije prikazana je na
Slici 31. Zarad lakseg poredenja temperatura je normirana na Nelovu temperaturu dobijenu u
okviru MF aproksimacije za dato jedinjenje.

0.5
0.4 La,CuOy4
é Y832CU306
s 03
b
0.2
0.1
0
0 0.2 04 0.6 0.8 1

T/Tn

Sl. 31: Temperaturska zavisnost magnetizacije podresetke u odsustvu spoljasnjeg magnetnog polja
za LagCuOy 1 YBagCusOg u aproksimaciji srednjeg polja.

Vidi se da se za upotrebljenu rezoluciju obe krive poklapaju, potvrdujuci da slicnost struk-
ture implicira sli¢nost velikog broja fizickih svojstava ovih jedinjenja.
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Prilog B

Napomene vezane za integraciju u
inverznom prostoru

S obzirom da su sve analize u doktorskoj disertaciji sprovedene za ortorombnu (LayCuQOy)
ili tetragonalnu (LagCuOy 1 YBayCuzOg) magnetnu elementarnu éeliju, da¢emo ovde osnovne
napomene vezane za konkretno izracunavanje izraza datih u tekstu u vidu suma u impulsnom
prostoru za ove dve strukture.

Prema [29,47] prelaz sa sume na integral u inverznom prostoru dat je izrazom:

Vo

]\Z%F(k) = (27T)3/V13z F(k)d’k, (B.1)

gde je Ny = L? broj ¢vorova (pod)resetke, vy zapremina elementarne ¢elije, d oznacava dimen-
zionalnost sistema, a integracija se vrsi po zapremini impulsnog prostora koja odgovara prvoj
Briluenovoj zoni. Definisanje prve Briluenove zone se svodi na odredivanje Vigner-Zajcove
( Wigner-Seitz) ¢elije u inverznom prostoru. Ako osnovne vektore translacije direktne resetke
ozna¢imo sa a; (i = 1,2,3), tada su osnovni vektori translacije reciproéne resetke b; definisani
relacijama [47]:

as X as

b1 =27 (BQ)

a;-(as xas)’ ai-(as x az)’ a;-(as x as)’

Odredi¢emo prvo vektore b; za ortorombnu strukturu. U tom slucaju, osnovni vektori
magnetne elementarne ¢elije u direktnoj resetki (videti SI. 5.) glase:

a, =ae,, ay=>ble,, az=ce,. (B.3)

Zamenom (B.3) u (B.2) dobijamo osnovne vektore recipro¢ne resetke:
b=—e,, by=—e,, byj=—e,, B.4
1= p ey, bs=—e (B.4)

Cije poznavanje nam omogucava da konstruisemo IBZ. Zarad jednostavnosti, na Slici 32a.
prikaza¢emo IBZ za pravougaonu resetku.
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SL. 32: (a) IBZ za pravougaonu resetku. (b) IBZ za kvadratnu resetku.
S obzirom da su podintegralne funkcije koje se pojavljuju u analizi ortorombne strukture

LayCuOy oblika F(k) = F(ak,, bk, ck.), gde je F' parna funkcija argumenata, prelaz sa sume
na integral bi¢e dat izrazom:

1 b w/a /b w/c
— LS / / Faky, bk,, ck,) dk, dk, dk . (B.5)
N3 L —7/aJ—m/bJ—m/c
Uvodeéi smenu z; = aik’i i koristedi simetriju podintegralne funkcije, (B.5) postaje
1 1 T T
S FR) = [ [ [ Py, ) dedydz. B.6
Ng;()ﬂgooo(@/)y (B.6)
Analogno, za 2D model dobija se
]\1[2 F(k)) = / / F(x,y)dxdy. (B.7)
ki

Za tetragonalnu strukturu, osnovni vektori magnetne elementarne celije (videti SL. 6.) glase:
a; =ale, +e,), ar=a(—e, +e,), as=ce,. (B.8)

U tom slucaju, osnovni vektori translacije reciproc¢ne resetke su dati sa
T s 2T
b=—(e.+e,), bob=—(e,—e,), by=—e,. B.9
1 a ( y) 2 a ( Y ) 3 c ( )
Na osnovu (B.9) konstruise se IBZ, koja je za kvadratnu resetku prikazana na Slici 32b. Prelaz
sa sume na integral tada se vrsi prema sledeé¢em izrazu:

1 2 w/a rm—zx)/a rmw/c
— S F(k) =4S / / / Faky, aky, ck,) dk, dk, dk, . (B.10)
N3 L w/c
koji se, analogno (B.6), moze zapisati u obliku':
1 2 T =X T
— Y F(k) :—/ / / F(z,y,z)drdydz. (B.11)
N3 ¢ w3 Jo Jo 0

Integrali tipa (B.6) i (B.11) u opstem slu¢aju nisu resivi analiticki, te su resavani numericki u
okviru programskog paketa Mathematica 5.2 for Students.

! Ako koordinatni sistem na Sl. 32b. zarotiramo za 7/4 izraz (B.11) se svodi na (B.6).
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