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Uvod : 1

Uvod

Otkrice visokotemperaturne superprovodnosti u keramiékom oksidu bakra,
lantana i barijuma 1986. godine predstavlja znadajan datum za fiziku kondenzo-
vane materije, jer tim otkriem zapocinje niz kako eksperimentalnih istraZivanja
novih materijala s takvim svojstvima, tako i poku$aja nalaZenja teorijskog mo-
dela koji bi opisao njihovo ponaSanje. Iako je do danas nalinjeno vide teorija
koje bi trebalo da opiSu pojavu visokotemperaturne superprovodnosti, traganje za
novim visokotemperaturnim superprovodnicima bilo je i jeste u najveéoj meri em-
pirijsko, bududi da jedinstvena teorija koja bi mogla da ukaZe na pravac razvoja
takvih materijala jo§ uvek nije poznata.

Proucavanjem visokotemperaturnih superprovodnika u normalnoj (nedopira-
noj) fazi, primeceno je da oni imaju neke zajednicke strukturne karakteristike za
koje se pretpostavlja da igraju znacajnu ulogu u mehanizmu prelaska ovih ma-
terijala u superprovodno stanje, te da samim tim mogu biti osnova za obja$njenje
superprovodnosti ovih jedinjenja u dopiranom reZimu. Iz tog razloga, u teorijskim
razmatranjima ovih materijala velika paZnja se posvecuje izu€avanju njihovih oso-
bina upravo u normalnoj fazi.

U ovom radu proucavane su magnetne osobine nedopiranog La;CuQj, koji
na niskim temperaturama, pri dopiranju sa Ba, Sr ili Ca, prelazi u superprovodno
stanje. Premda najveci znaCaj ovog jedinjenja leZi u njegovoj superprovodnosti,
§to ga Cini atraktivnim sa stanoviS§ta mogucnosti tehnoloSke primene, La,Cu0Q4
Jje zanimljiv 1 sa Cisto teorijskog aspekta zbog toga §to, kako eksperimentalni
rezultati, tako 1 teorijska razmatranja ukazuju na Cinjenicu da je ovo jedinjenje
veoma dobra aproksimacija dvodimenzionog spinskog Hajzenbergovog antifero-
magnetika, sistema od fundamentalnog znacaja u statistickoj fizici.

Rad je koncipiran na slede¢i naCin: u prvoj glavi dat je kratak pregled struk-
tura 1 osobina nekih najpoznatijih visokotemperaturnih superprovodnika, zajedno
sa modelima koji opisuju ponaSanje elektrona u tim materjalima. Detaljan opis
kristalne strukture i faznog dijagrama dopiranog La;CuQ4 dat je u drugoj glavi. U
treCoj glavi analitiCki su ispitivane dinamicke i stati¢ke magnetne osobine La;CuQ,
u spinskom formalizmu, kao i u bozonskom formalizmu na niskim temperatu-
rama. Rezultati dobijeni spinskim pristupom analizirani su u Cetvrtoj glavi, na
osnovu numeriCkih proraCuna izvr§enih matemati¢kim paketom Mathematica 3.0.

AT
/“,}"‘k\‘b']‘ f
£
f:\‘.‘)_:i‘ﬂﬁ' AR
ix
[



2 . Spinske ekscitacije. ..

1 Visokotemperaturni superprovodnici: osnovni pojmovi

1.1 Otkrice visokotemperaturnih superprovodnika

Pojava superprovodljivosti otkrivena je 1911. godine, kada je holandski
fizicar Kamerling Ones (Kamerlingh Onnes) ustanovio da ispod kriti€ne tempe-
rature Te ~ 4.2 K otpor Zive (Hg) opada &ak 107 puta u odnosu na vrednost koja
odgovara sobnoj temperaturi. Za ovim otkri¢em usledio je niz istraZivanja kojima
Jje utvrdeno da superprovodne osobine, na temperaturama ispod kriti€ne, pokazuju
oko 20 metalnih elemenata ( Nb, Pb, In...) i oko 1000 jedinjenja i legura. Zastoj
u istraZivanjima nastupio je poletkom sedamdesetih godina proslog veka kada se,
nakon otkri¢a superprovodnosti kod Nb3Ge na temperaturama ispod T ~ 23.2 X,
na osnovu izvesnih teorijskih predvidanja mislilo da se u nastojanjima da se dobiju
§to viSe vrednosti kriti¢nih temperatura ne mozZe dalje otiéi. Medutim, istraZivanja
keramiCkih oksida sa kristalnom strukturom perovskita dovela su sredinom osam-
desetih godina do znacajnog prodora Milerovim (Miiller) i Bednorcovim (Bed-
norz) otkri¢em superprovodnosti {1] u kerami¢kom oksidu bakra, lantana i bari-
juma (LapCuQO4 dopiran barijumom) na temperaturama ispod &ak 7¢ =~ 30K. 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 kriti¢na temperatura menja. '

Otkri¢e superprovodnog keramickog oksida LMCO oznaCava pocetak dobi-
janja i izu€avanja visokotemperaturnih superprovodnika. Usledilo je otkrice
superprovodnosti u jedinjenjima Y Ba;Cu3Og4x (Y BCO) sa kriti¢nom temperatu-
rom (Te =~ 77K) [2],[3].

Otada, sintetizovani su uzorct mnogobrojnih superprovodnih bakamnih oksida.

Neki od njih su, zajedno sa kriti¢nim temperaturama, prikazani u Tabeli 1'.

Eksperimentalna otkri¢a visokotemperaturnih superprovodnika pracena su po-
javom odredenog broja teorijskih modela koji bi trebalo da opiSu njihove sustin-
ske karakteristike. Ipak, jednoznalna teorijska interpretacija glavnih osobina ovih
materijala i njihovog mehanizma prelaska u superprovodno stanje jo3 nije data.

Naposletku, bitno je naglasiti da se u proucavanju visokotemperaturnih su-

IKrititne temperature “starih” elementarnih provodnika (Vb,Pb...) date su u tabeli radi
poredenja. C
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Tabela 1: Vrednosti kriti¢nih temperatura nekih superprovédnika

Materijal | T¢(K)
HgBa;Ca,CuzOg, | 133.0
leCazBClzClqOm 125.0
YBa,Cus0Onq 92.0
BirSryCaCur Og 8900
Lay g58rp.15Cu0q | 39.0
Ndi 35Ceq.15Cu04 24.0
RbCs2Cey | 33.0

Nb3Ge | 232
Nb 9.25
Pb 7.20

perprovodnika velika paZnja posvecuje ponaSanju ovih jedinjenja u nedopiranom
reZimu, jer se pretpostavlja da neobi¢ne osobine visokotemperaturnih superpro-
vodnika u normainoj fazi mogu pruZiti obja$njenje njihove superprovodnosti.

1.2 Kiristalna struktura visokotemperaturnih superprovodnih
bakarnih oksida :

Posmatranjem kristalne strukture superprovodnih bakamih oksida moze se
primetiti sli¢nost sa kristalnom strukturom perovskita [3]. Perovskiti, ¢ija je
hemijska formula ABXj3, kristalifu u kubnoj kristalnoj reSetki, kod koje neme-
talni anjoni X (obi¢no su to atomi kiseonika) formiraju oktaedar oko nemetalnog
katjona B, pri ¢emu osam takvih oktaedara okruZuju metalni katjon A. Takode,
treba napomenuti da se kod perovskitnih jedinjenja pri dopiranju na odredenoj
temperaturi javljaju strukturni prelazi u tetragonalnu i ortorombicnu fazu.

Imajuéi u vidu strukturu perovskita, struktura superprovodnih bakarnih ok-
sida moZe se posmatrati kao da je salinjena od blokova perovskitne strukture,
pomerenih jednih u odnosu na druge ili umetnutih izmedu razlicitih slojeva. Po-
sledica te Cinjenice je da je zajednicki strukturni element superprovodnih bakarnih
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oksida jedna ili vi3e bliskih, medusobno paralelnih CuO, ravni, razdvojenih sloje-
vima drugih atoma (La, O, Ba,Y...). U tim ravnima atomi bakra su u kvadratnoj ili
pravougaonoj planarnoj koordinaciji pri emu rastojanje Cu—O iznosi priblizno
1.94. Eksperimentalno je utvrdeno da kriti¢na temperatura bakarnih oksida zavisi
od broja bliskih susednih CuO, ravni i to tako $to raste sa povecanjem tog broja
od jedan do tri%, pri &emu je primeéeno da s daljim povecanjem broja bliskih
CuQ, ravni dolazi do zasiéenja u rastu kriti¢ne temperature. Slojevi koji razdva-
jaju CuO, ravni 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.

Na osnovu toga, smatra se da je pojava superprovodnosti bitno vezana s pro-
cesima koji se deSavaju u CuO; ravnima visokotemperaturnih superprovodnika,
te se &esto problem izu€avanja njihove strukture pojednostavljuje ograni¢avanjem
na dve dimenzije, tj. na analizu CuQ, ravni.

Druga bitna karakteristika superprovodnih bakarnih oksida je antiferomagne-
tno dugodometno uredenje nedopiranih jedinjenja. Antiferomagnetno uredenje
[4] podrazumeva (prema Nelu (Néelu)) skup dve ili viSe razli¢ito orijentisanih
feromagnetnih podreSetki, pri ¢emu se najbliZi susedi nalaze u Evorovima koji
pripadaju razligitim podreSetkama. Pri dopiranju, ovakvo dugodometno uredenje
spinova biva uniteno, ali je eksperimentalno (neelasti¢nim neutronskim raseja-
njem) utvrdeno da se u superprovodnoj fazi zadrZava kratkodometno uredenje
spinova koje je na malim rastojanjima blisko onom uo¢enom u nedopiranom stanju
ispod Nelove temperature. S obzirom na to da se antiferomagnetne korelacije jav-
ljaju i u superprovodnoj fazi, antiferomagnetizam ovih jedinjenja Cesto se povezuje
sa njihovom superprovodno$éu, te je velik broj radova, a izmedu ostalih i ovaj,
posveden upravo izu¢avanju magnetnih osobina nedopiranih "roditeljskih” jedi-
njenja visokotemperaturnih superprovodnih bakarnih oksida.

1.3 Primeri visokotemperaturnih superprovodnih bakarnih oksida

Od otkri¢a pa do danas, sintetizovan je velik broj visokotemperaturnih super-
provodnika. U ovom odeljku nave$éemo nekoliko primera visokotemperaturnih

ZNa primer, jedinjenje Tl,CapBa;Cu30O1q, Cija je kriti€na temperatura visoka i iznosi T¢ =
125K, ima u svojoj strukturi tri bliske CuQ, ravni. ‘
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superprovodnih bakarnih oksida kod kojih se vidi na koje nadine se moze realizo-
vati elektri¢na provodnost u CuQ; ravnima ([2],[5]).

LayCuQ4 S obzirom na &injenicu da ée La,CuQ, biti u radu detaljno razmatran,
na ovom mestu ¢emo samo ukazati na to da se kod ovog jedinjenja metalno
stanje postiZe tako Sto se joni trovalentnog lantana (La’*) zamenjuju dvo-
valentnim stroncijumom (Sr2%). Usled toga, radi ofuvanja elektriéne neu-
tralnosti, dolazi do odlaZenja elektrona iz CuO, ravni, tagnije iz p-ljuski
kiseonikovih jona O?~ koji prelaze u O~ stanje s Jjednom Supljinom u p-
ljusci. ‘

NdCuO4 Za razliku od LayCu04, gde se CuQO; ravni dopiraju Supljinama, CuO-
ravni ovih jedinjenja dopiraju se elektronima. Naime, trovalentni neodijum
(Nd*t) iz Nd»CuOy zamenjuje se sa Cetvorovalentnim cerijumom (Ce**)
zbog Cega se viSak elektrona prenosi u CuQ; ravan. Smatra se [5] da se
ti elektroni smestaju na bakarne jone Cu?* &ime oni prelaze u stanje Cut
sa popunjenom d-ljuskom. I u ovom, kao i u prethodnom sludaju, znak
Holovog (Hall) koeficijenta potvrdio je o kojoj se vrsti nosilaca naelek-
trisanja radi.

Nd...Ce,CuO, La,;,Sr.CuQ,
3001
% 001
=
100 —
0 | T | SR
04 03 0.1 02 03 04
Koncentracija cenjjuma, x Koncentracija stroncijuma, x

Slika 1: Poredenje faznih dijagrama za Nd,CuQ4 1 La;CuO4[3]
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Fazni dijagrami La,CuQ4 i Nd,CuQ4 (Slika 1) pokazuju veliku sli¢nost.
Oba jedinjenja su u nedopiranom stanju antiferomagnetno uredena sa sli-
&nim Nelovim temperaturama, s tom razlikom 3to je antiferomagnetna faza
stabilnija za Nd,CuO, (narusava se tek za koncentraciju primesa od x =~
0.12). S daljim porastom koncentracije primesa, kod oba jedinjenja se na
niskim temperaturama javlja superprovodna faza s najviSom kritiénom tem-
peraturom koja odgovara koncentraciji primesa od oko x =~ 0.15. Kod je-
dinjenja koja se dopiraju Supljinama, superprovodna faza postoji na mnogo
Sirem opsegu koncentracije primesa.

YBa;Cu3 Q¢4 (Y BCO) Zarazliku od gore opisanih jedinjenja, struktura ¥ BCOg.
karakteri§e se time §to poseduje CuQ; ravni koje nisu samostalne, vec se
nalaze u grupama od po dve ([2],[3]). Ove ravni razdvojene su atomima
itrijuma, koji s njima ¢ine jako povezan CuOz — Y3+t — Cu0, bisloj. Parovi
CuO; ravni su medusobno razdvojeni slojevima atoma Cu, Ba i O, koji
obrazuju “rezervoar naelektrisanja”.

Dakle, u strukturi ¥ BCOg .., postoje:

e dve vrste mesta za atome bakra
~ Cul uokviru jednodimenzionih struktura duz b—pravaca elemen-
tarne ¢elije , tzv. Cul — OI lanaca
- Cu2 u okviru CuQ; ravni
* tri vrste mesta za atome kiseonika
— 01 u okviru Cul — O1I lanaca
- 021 03 u okviru Cu0O ravni
- 04, tzv. apeksni kiseonik, ¢iji je poloZaj izmedu Cul i Cu2

U nedopiranom jedinjenju ¥ BCOg, atomi bakra u CuQ; ravnima su u kva-
dratno planarnoj koordinaciji (vezani su sa dva O2 i dva O3 kiseonikova
atoma) i nalaze se u stanju Cu>*. Za razliku od njih, atomi bakra na mes-
tima Cul vezani su sa dva apeksna kiseonika O4 i nalaze se u Cu™ stanju.
Prema tome ¥ BCOg ima antiferomagnetno uredenje koje potiCe od spinova
Supljina bakarnih jona u CuO; ravnima, s obzirom da joni bakra na mestima
Cu?2 nemaju magnetni moment.
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Za razliku od prethodno opisanih jedinjenja, metalno stanje se kod ¥ BCO
postiZe dopiranjem kiseonikovim atomima. Promene koje pri tome nastaju
mogu se pratiti na faznom dijagramu ovog jedinjenja (Slika 2).

500
YBa,Cu, 0.,
400
TETRAGONALNA ORTOROMBICNA
STRUKTURA STRUKTURA
300 —

) )
= S
200 [ —100

AFM
100 - —150
SP
0 | | I
0 0.2 0.4 0.6 0.8 1.0

Koncentracija kiseonika, x

Slika 2: Fazmi dijagram Y BCOg., u zavisnosti od koncentracije kiseonika [3]

Pri dopiranju, sve do koncentracije x =~ 0.2 odrZava se &isto antiferomag-
netno stanje, jer se atomi kiseonika s jednakom verovatnocom rasporeduju
u oba pravca (i a i b ) elementarne Celije, formirajuéi samo monomere
Cu?*— 0?~— Cu?*. S povecanjem koncentracije kiseonika (0.2 < x <
0.4), formiraju se fragmenti lanaca ( Cu—O—Cu—O0—Cu) koji su jo$ uvek
slucajno orjentisani tako da kristalna struktura ostaje tetragonalna. U ovom
opsegu koncentracija kiseonikovih atorna antiferomagnetno stanje se naziva
dopiranim, jer se u CuQ, ravnima javlja mala koncentracija $upljina. Ova
¢injenica se obja$njava time $to da bi se formirali 0?~ joni duz Cul—
01 lanaca, treba dovesti elektrone iz drugih delova kristala, najverova-
tnije [5] iz CuO, ravni. S povecanjem koncentracije kiseonikovih atoma
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(x =~ 0.4), fragmenti lanaca pocinju da se ureduju u pravcu b elementarne
¢elije, obrazujuci tako superstrukturu s naizmeni¢nim smenjivanjem skoro
popunjenih i skoro praznih Cu/—O! lanaca. Ovo je pradeno znalajnim
povecanjem koncentracije Supljina u CuO, ravnima. Usled izmenske in-
terakcije spinova bakra sa spinovima novonastalih Supljina u p-ljuskama
kiseonikovih atoma u tim ravnima, u sistemu dolazi do naru§avanja antife-
romagnetnog uredenja i on prelazi u metalno stanje koje na niskim tempe-
raturama postaje superprovodno. S obzirom na asimetriju izmedu pravaca
a i b, na koncentraciji x = 0.4 dolazi do strukturnog prelaza iz tetragonalne
u ortorombiénu strukturu.

Ako dalje dopiramo Y BCOg., kiseonikom, atomi kiseonika e, formirajuci
u poetku samo kratke fragmente, popunjavati prazne Cul — OI lance u
gore spomenutoj superstrukturi, te se koncentracija Supljina u CuO; ra-
vnima ne povecava, $to je u zavisnosti kritiCne temperature od koncen-
tracije kiseonika opisano pojavom ravnog platoa na temperaturi 7 ~ 60K.
S daljim poveéanjem koncentracije kiseonika, ovi se fragmenti produZuju
obrazujuéi lance, ¢ime se opet povecava koncentracija Supljina u CuO; ra-
vnima.

NaZalost, nemoguce je ispitati da li se moZe dobiti via kritiéna temperatura
povecavanjem koncentracije kiseonikovih atoma iznad x =1, jer je zax = 1
struktura lanaca u potpunosti dovriena.
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2 Kristalna struktura i fazni dijagram La,_ M,CuOy4

S obzirom da ¢éé se u ovom radu ispitivati magnetne osobine La;CuQy, de-
taljnije cemo opisati njegovu kristalnu strukturu. U tom cilju, posmatracemo fazni
dijagram La;_ M,CuO, (Slika 3).

600
La,,Sr,.CuQ,

500

TI?ZSTRAGONALN A

400 TRUKTURA

300

T(K)

STRUKTURA
200

100

SPINSKO
STAKL

0 0.1 0.2 0.3 0.4
Koncentracija stroncijuma, x

Slika 3: Fazni dijagram La;_.Sr.CuQO4 u zavisnosti od koncentracije stroncijuma

(3] N

Naime, na ovom faznom dijagramu se vidi da se pri sniZavanju temperature
dogada strukturni prelaz iz tetragonalne u ortorombi¢nu kristalnu strukturu, usled
zakretanja CuQg oktaedara oko odgovarajuée ose simetrije u CuQ, ravni’. Prema
tome, nedopirani La;CuOq4 na temperaturama ispod Ty = 530K [6] kristali$e u
povrsinski centriranom ortorombiénom kristalografskom sistemu, §to znadi da an-

30vakvi prelazi registrovani su i kod dopiranja La;Cu0Q4 sa Ba i Ca.
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tiferomagnetno stanje postoji u ortorombiénoj fazi. Na Nelovoj temperaturi, kon-
stante redetke sua, = 5.338 A, b, = 5.406 A i ¢, = 13.141 A* ({6],[7]). CuO, ravni
su samostalne, na medusobnom rastojanju koje iznosi priblizno 6.6 4, razdvojene
medusobno sa dva LaO sloja kojt predstavljaju “rezervoar naelektrisanja”.

Svaki atom bakra u provodnim ravnima okruZen je sa Sest atoma kiseonika:
Zetiri u ravni i dva u c—pravcu (tzv. apeksni kiseonici) koji pripadaju "rezervo-
arima naelektrisanja”. Ovi atomi kiseonika oko bakra obrazuju oktaedar, slino
perovskitnoj strukturi. Rastojanje izmedu bakra i kiseonika u ravni iznosi pri-
blizno 1.9 A, a u pravcu c-ose iznosi priblizno 2.4 A3, §to znati da je oktaedar
izduZen u pravcu c-ose. 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 (li-
gandnim) poljem. U polju sferne simetrije, energija 3d-nivoa je petostruko de-
generisana, 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 vide energije, a dublet na dva singleta. Smanjenje
energije koje nastaje pri skidanju degeneracije tog dubleta (efekat Jana-Telera
(Jahn—Teller)) daje znatajan doprinos [3] u izduZenju CuOg oktaedra u posmatra-
nom jedinjenju. ‘

Razmotrimo sada atomske konfiguracije elemenata koji obrazuju ovo jedinje-
nje: a

Cu: [Ar](3d)'0(4s)"
La: ([Xe](5d)'(65)*
0: [Hel(25)%(2p)*

U kristalu, lantan se nalazi u La** stanju, koje odgovara stabilnoj konfiguraciji
ksenona, kiseonik u O?~ stanju kojem odgovara popunjena 2p-ljuska, a bakar, s
obzirom da se mora oduvati elektri¢na neutralnost, mora biti u Cu** stanju. To
znaci da svaki atom bakra otpusta dva elektrona, jedan 4s— i jedan 3d- elektron,
usled &ega u 3d- ljusci ostaje jedna Supljina sa spinom § = —

Premda La,CuQ4 nije superprovodan na bilo kojim temperaturama kada se
dopira sa Ba, Sr ili Ca pokazuje superprovodnost na temperaturama ispod neke

475" oznacava da je red o parametrima elementarne ¢elije u ortorombicnoj fazi.
3Qvo rastojanje je sliéno za mnoge bakarne okside.
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kriti€¢ne. Najzanimljivije je jedinjenje sa Sr jer pokazuje najvece vrednosti kriti¢ne
temperature. Promene koje u La,CuO4 nastaju pri dopiranju Sr mogu se pratiti na
faznom dijagramu (Slika 3). Naime, kao $to je veé redeno, zamena La’* sa S/t
dovodi do prelaska elektrona iz CuO, ravni u “rezervoar naelektrisanja”. Ovo se
realizuje tako §to elektroni napustaju jone kiseonika 0%~ zbog &ega ovi prelaze
u stanje O~ sa Supljinom u p-ljusci®. Usled izmenske interakcije [3] izmedu
spinova na bakamnim jonima i spinova novonastalih $upljina, dolazi do brzog
razgradivanja antiferomagnetnog uredenja, te veé pri koncentracijama x ~ 0.02
dugodometno antiferomagnetno uredenje nestaje i na niskim temperaturama se
javlja faza spinskog stakla’. Daljim poveéavanjem koncentracije Sr (x ~ 0.04),
Lay_,Sr.CuQy4 prelazi u metalno stanje. Za koncentraciju Sr izmedu x ~ 0.06 i
x ~ 0.25—0.30, javlja se na niskim temperaturama superprovodna faza. Mak-
simalna vrednost kntiCne temperature 77" = 40K odgovara tzv. “optimalnoj”
koncentraciji Sr od x == 0.158.

5Usled jakog kulonovskog odbijanja koje bi postojalo izmedu dve 3upijine kada bi elektroni
odlazili iz d—orbitale bakra, energetski je povoljniji prelazak elektrona iz p—ljuski kiseonika.

"Spinsko staklo je magnetni materijal u kojem ispod odredene temperature (Ty—temperature
mrznjenja) nastaje termodinamicki neravnoteZzno metastabilno magnetno stanje koje se karakterile
"zamrznutom™ (odsustvuju termodinamicke fluktuacije) prostornom raspodelom orijentisanih spin-
skih magnetnih momenata. Stanje spinskog stakla je po pravilu prouzrokovano time 3to u sistemu
postoje haoticki rasporedeni magnetni momenti i konkurentske interakcije koje izazivaju frustraciju
magnetnih momenata. Stoga spinsko staklo obi¢no nastaje u amorfnim magneticima. ‘

U slu€aju lantanida verovatni uzrok pojave spinskog stakla jeste interakcija izmedu spinova
bakarnih jona i dopiranih Supljina.

8Pri dopiranju sa Ba i Ca, maksimalne kritiéne temperature (TF* = 30K i T = 20K, respek-
tivno) postiZu se takode pri koncentraciji primesa od x 2~ 0.15.
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3 Magnetne osobine La,CuQO,: spinske ekscitacije i
termodinamicke osobine

3.1 Magnetna struktura La;CuQOy; efektivni hamiltonijan

Kao $to je vec istaknuto, proucavanje osobina “roditeljskih” jedinjenja vi-
sokotemperaturnih superprovodnika u normalnom stanju moglo bi da da klju¢ za
objas$njenje njihove superprovodljivosti. Iz tog razloga, u ovom radu ce se ispiti-
vati magnetne osobine LayCuOj.

Magnetna struktura La,CuQO4 prikazana je na Slici 4.

Z

4

Ju

Slika 4: a) Magnetna struktura La;CuQO4 [3]; b) Orijentacija spinova u CuO»
ravnima '

U La,CuOs, atomi bakra se nalaze u Cu®* stanju, §to znadi da u d-ljusci
(tacnije u {dxz_yz} orbitali) imaju Supljinu sa spinom § = % Ti spinovi nepopu-
njenih d-ljuski koji su lokalizovani u ¢vorovima kristalne reSetke obrazuju ma-
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gnetnu kristalnu reSetku i povezani su medusobno kvantnomehanickim silama
izmene kojima odgovaraju integrali izmene J. Model kojim opisujemo magnetik
sa ovakvim karakteristikama zove se Hajzenbergov (Heisenberg) model. Neu-
tronskom difrakcijom utvrdeno je da su spinovi unutar CuQO, ravni antiferomag-
netno uredeni ("kuplovani”) .

U kvantnoj teoriji feromagnetizma (antiferomagnetizma) {4], pretpostavlja se
da su na apsolutnoj nuli svi spinovi odredene magnetne podreSetke paralelno ori-
jentisani (dugodometno uredenje) i da su z-projekcije spinova svih atoma jed-
nake maksimalnoj vrednosti spina S, usled cega je magnetizacija maksimalna. Pri
zagrevanju, toplotni kvant smanjuje projekciju spina na jednom Cvoru kristalne
reSetke za jedinicu, usled ¢ega spin poCinje da precesira oko svoje nove sre-
dnje vrednosti’. Ovaj “poremedaj” se zbog interakcije izmene prenosi na ostale
&vorove magnetne reSetke usled cega se u sistemu pojavljuje talas ”zaljuljanih”
spinova, tzv. spinski talas. U kvantnoj teoriji magnetizma uvodi se i pojam
magnona koji predstavljaju kvante polja spinskih talasa.

S porastom temperature, dejstvo toplotnih fluktuacija se pojafava i na nekoj
kriti¢noj temperaturi (Kirijevoj (Curie) za feromagnetike, odnosno Nelovoj za an-
tiferomagnetike) dolazi do nestanka dugodometnog uredenja, $to znaCi da sistem
iz feromagnetne (antiferomagnetne) faze prelazi u paramagnetno stanje!?.

Da bi se za ovakav sistem uredenih spinova napisao efektivni hamiltonijan,
bitno je identifikovati interakcije koje medu njima postoje. Kada se zapocelo sa
proucavanjem magnetnih osobina La;CuO4, poslo se od dvodimenzionog spin-
skog Hajzenbergovog hamiltonijana u kome je uzeta u obzir samo interakcija
prvih najblizih suseda, opisana integralom izmene J. Takav hamiltonijan je sa
zadovoljavajuéom tacno$cu opisivao spektar elementarnih ekscitacija dobijen u
prvim eksperimentima, izvedenim sa neutronima energija 2 - 50 meV. Medutim,
teorijski proraduni koji su ukljucivali i interakciju drugih najbliZih suseda, pre-
dvidali su da se u blizini granice prve Briluenove (Brillouin) zone mora javiti
disperzija kao posledica te interakcije. S obzirom da su u pocetku eksperimenti
vrdeni s detektorima male tanosti u odredivanju poloZaja rasejanih neutrona, to

U sluéaju spina § = % jedine moguée z—projekcije spina su +%ﬁi +%ﬁ, te toplotni kvant zapravo
prevodi spin iz stanja “up” u stanje "down”.
00vde se radi o faznom prelazu II vrste.
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su izmereni spektri zapravo predstavljali srednje vrednosti na velikim oblastima
reciproénog prostora i uticaj interakcije drugih najbliZih suseda se nije mogao
registrovati. Medutim, kori§¢enjem epitermalnih neutrona energije 0.1 — 1.0 eV
i detektora osetljivosti vece za red veli¢ine, merenja spektra spinskih talasa duz
granice Briluenove zone potvrdila su teorijska predvidanja [8]. Prema tome, pot-
puni opis magnetizma La;CuQO, zahteva uzimanje u obzir interakcija koje nisu
sadr?ane u dvodimenzionom spinskom hamiltonijanu prvih najbliZih suseda. Tako
se u hamiltonijan uvode interakcija drugih i tre¢ih najbliZih suseda u ravni, opisane
integralima izmene J; i J3 respektivno, kao i interakcija izmedu slojeva, opisana
integralom izmene J, . Uobi¢ajeno je ([8],[9]) da se ne uzima interakcija izmedu
drugih najbliZih suseda u pravcu normalnom na CuQ, ravni, jer je u ovom jedi-
njenju interakcija izmedu ravni mnogo manja od interakcije spinova unutar ravni
L << ).

Postoji jos jedan tip interakcije koji se moZe uvesti u hamiltonijan, a o ijem
postojanju se takode zaklju¢ilo posmatranjem disperzije spinskih talasa duz gra-
nice prve Briluenove zone. To je kruZna (prstenasta, cikliCna, "ring”) interakcija u
CuO, ravni'! koja nastaje zbog jake hibridizacije orbitala i dovodi do interakcije
izmene koja ukljuuje sva Cetiri spina na uglovima CugQy4. VeliCina integrala
izmene Jc koji odgovara ovoj interakciji ukazuje [8] da ona, ili njoj odgovarajuca
elektronska struja, mogu biti znaajne za superprovodljivost dopiranih bakarnih
oksida. .

Pored ovih interakcija, u hamiltonijan se moZe uvesti antisimetricna interak-
cija izmene Dalofinski-Morija (Dzyaloshinski-Moriya) ([6], [7]), kojoj odgovara
integral izmene Jpy, a koja potiée od male rotacije CuQOg oktaedara oko ose Ciji
je jediniCni vektor na Slici 4 oznacen sa ai.

Navedene interakcije medu spinovima nepopunjenih 3d-ljuski bakarmh Cutt
jona u ravni $ematski su prikazane na Slici 5, a Hajzenbergov hamiltonijan koji
ukljuéuje te interakcije kao i interplanarnu interakciju ima oblik:

A

A = ~}:551+3+ ZSS,+5,+ Zss,+53+ Y I, Si8ivs,, +
i 0,05 1511

11 Drugi znagajan sistem kod koga je detektovana prstenasta interakcija je He.
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i Y.(—)a-SixSys : (D

pri emu treba naglasiti da Cetvrti ¢lan eksplicitno uklju€uje susede na dva (buduéi
da je jedinjenje u ortorombi¢noj fazi) razli€ita rastojanja, 8, i 8,,, a samim tim
1 dva razli€ita integrala izmene, J, i J,,. Takode, primedujemo da je znak anti-
simetri¢ne izmene razlicit za razli¢ite podresetke, $to je posledica Einjenice da je
smer rotacije CuQOg oktaedra za razliCite podreSetke razlidit.

Slika 5: Atomske orbitale (Cu 3d,2_,» i O 2p,,) ukljuCene u magnetne interakcije
u CuO, ravnima [8]

U ovom radu, posmatracemo hamiltonijan koji se na odredeni nain razlikuje
od hamiltonijana (1). Najpre, prou¢ava¢emo La;CuQOy u tetragonalnoj fazi, u kojoj
su konstante reSetke a, = b, ~3.78 Aic, ~ 13.2 A [3]. S jedne strane, to je oprav-
dano Cinjenicom da se u ravni bilo posmatranjem tetragonalne, bilo ortorombicne
strukture, dobijaju isti rezultati, a interplanarna interakcija, koja unosi razlike, je
mnogo slabija od one unutar ravni. Takode, s obzirom da La,CuO4 u superprovo-
dnoj fazi (zbog Cijeg se postojanja ovo jedinjenje i prouc¢ava) u odredenom opsegu
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koncentracija primesa ima tetragonalnu strukturu, to je od znacaja magnetne 0so-
bine ovog jedinjenja proucavati upravo u toj strukturnoj fazi. Naposletku, i u lite-
raturi se esto izuava upravo tetragonalna struktura La,CuQy4 ({81,(91,[10],[11])
Posledica ovoga je da se hamiltonijan (1) pojednostavljuje u tom smislu $to je u
tetragonalnoj fazi Jpyy =0,a 8, = 8,,, odnosno J; | =Jy,.

Dalje, zanemariéemo kruznu interakciju (J¢ = 0) jer njen doprinos nije je-
dnak u posmatranom temperaturnom intervalu (od apsolutne nule do temperature
faznog prelaza). Naime, iako bi ovu interakciju imalo smisla uzeti u obzir na
niskim temperaturama, ona bi na visokim temperaturama u tjablikovskoj aproksi-
maciji dala ¢lanove proporcionalne sa (SZ)2 i (53)3 koji se ne bi mogli porediti sa
¢lanovima proporcionalnim sa ($?). Pored toga, i u literaturi se cikli¢na interakcija
desto zanemaruje ([61,[10],[11]).

Takode ¢emo pretpostaviti da se interakcija drugih najbliZih suseda ne razli-
kuje od interakcije trecih najbliZih suseda, tj, da je J, = J3, §to se Cesto uzima u
literaturi ([81,{9D]).

PoloZzaj svakog spina obeleZavademo sa :

,(1 ) = §la)

m,pa

gde ¢ 0znacava usmerenost spina na tom ¢voru i moZe biti a ("up ) ili b ("down ™),
m prebrojava ravai duZ pravca normalnog na povriinu magnetika, a p je dvodi-
menzioni vektor koji odreduje poloZaj unutar ravni.

S obzirom da se elementarna pobudenja sistema sastoje u smanjivanju vred-
nosti z-projekcije spinova, u hamiltonijanu éemo umesto operatora $* i §” koristiti
operatore $* i §~, definisane relacijom

§* =8548
koji, prema opstoj teoriji angularnih momenata, povecavaju, odnosno smanjuju
z-projekciju spina- za jedinicu. Konkretno, §* anihilira, a §~ kreira pobudenja
sistema [4].
Rastojanje izmedu prvih, odnosno drugih (tre¢ih) najbliZih suseda u ravni,
oznaciemo sa k”, odnosno kz (13) a izmedu prvih suseda u dve susedne ravni

Ay
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Imajuci u vidu gornje oznake i vrieéi rotaciju ose kvantizacije jedne podresetke
(ovde b) za ugao w, usled ¢ega vazi:

SO g
SEO) _, §%0)

modelni hamiltonijan posmatranog sistema spinova u spolja$njem magnetnom
polju jaCine #, usmerenom du? z—ose, ima oblik:

_ JZ( SHASHD | gag ) ) _ el gt )+

m pﬂ m pn+l" mPa " m pn +l" MyPa m,ﬁa+lﬂ
m p,,,}\.”
1 &) 6= () 6—(0) ¢+(a) &2() az(a)
+ Ejz m.f)%l. <2 (Sm pu S’" Pa+l S m Pu S’"vpa"'x ) + S;"ﬁusi’)§a+xi) -
porice
LY 5§ HY (54 4 0 2
+§J.Z —;\+.u Z mp ,,,,5) 2
aAL mp

gde prvi ¢lan opisuje interakciju izmedu prvih suseda u ravni, drugi &lan odgovara
interakciji izmedu drugih i tre¢ih suseda u ravni, treéi &lan opisuje interakciju
izmedu prvih suseda u susednim ravnima, dok &etvrti ¢lan uvodi interakciju sa
spolja$njim magnetnim poljem.

Primetimo da modelni hamiltonijan sadrZi dve vrste anizotropije:

¢ prostornu, koja se ogleda u razli¢itim integralima izmene unutar ravni i nor-
malno na ravan

* spinsku, opisanu parametrom g, koja se ogleda u razligitoj interakciji izmedu
komponenti spinova na dva &vora

Naposletku, treba naglasiti da je hamiltonijan (2) spinski, tj. sadrZi spinske
operatore. S obzirom da komutacione relacije spinskih operatora nisu ni bozon-
skog ni fermionskog tipa, Cesto se vre razli¢ite aproksimacije koje se sastoje u
tome da se spinski operatori izraZavaju preko Boze-operatora s viSom ili niZom
taCnoscu. Primer ovakve aproksimacije je tzv. Blohova aproksimacija, o kojoj ée
biti re¢i kasnije (odeljak 3.6).
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3.2 Odredivanje energije elementarnih ekscitacija metodom spinskih
Grinovih funkcija

S obzirom da je cilj ovog rada da poredenjem teorijski dobijenih izraza s
eksperimentalnim rezultatima (spektrom elementamnih ekscitacija na niskim tem-
peraturama, odnosno vredno$¢u Nelove temperature) odredimo veliinu integrala
izmene i pokuSamo da redimo dilemu koja postoji u literaturi [8] oko vrste mag-
netne interakcije izmedu drugih (trecih) suseda, potrebno je da prvo odredimo
energiju elementarnih ekscitacija. Pored navedenog, poznavanje tog spektra ¢e
nam omoguditi da izraCunamo magnetizacije podreSetke i ispitamo njeno pona3anje
u blizini apsolutne nule, kao i da izratunamo unutra$nju energiju i ispitamo pona-
Sanje toplotnog kapaciteta sistema.

Hamiltonijan (2) biée polazna tacka za odredivanje energije elementarnih eks-
citacija sistema spinova nepopunjenih 3d—ljuski Cu** jona u LayCuQjy. S obzirom
na to da ¢emo pri tome koristiti metod spinskih Grinovih funkcija, najpre moramo
napisati Hajzenbergove jednaCine kretanja za operatore S (u sistemu / = 1).
Konkretno, treba napisati sistem od dve kuplovane jednaCine kretanja za operatore

§Ha ;50 pridruzen sistem jednacina za adjungovane operatore. Konstem te
m,Pa m,py

jednagine, napisaemo sistem jednacina kretanja za Grinove funkcije ((S, ﬁ |B E
gde je &= a,b, a B je proizvoljni operator. Taj sistem!? glasi:

E(SHOIB) = (559 B)+

P
s(a) a—(b) 4 (b) +(a)
(S8 1B +8((S - SyS 1B ) +

mp)+Ay~mp

(
0L Y (S350 o 1B) = (Sieehy o, Ses 1))
(

(59 g0 : +a) 5
+ I T (S5 a0 + (S o Shig)) ) +

12Radi jednostavnosti, indeks E uz Grinove funkcije je izostavijen.
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+uH(($31)1B)) 3)
E(SP18) = (5,9 .8)

y %(<<s"~;fg>$;;f;1."|é>>+g<<sjf‘;’+ku S8 -

- ; (SIS o 1B = (552 52218 ) -

i ; (S5 1B+ (550, 52218 ) -

~02 L (U535, 00580 — (55825180 +

=13 .

+uA (S8 @
E(SS18) = =(5.%.8) -

-J %(«S‘;E‘QS”;’,(;’L% B +8((S2, - S, 518))) -

L (USSR 180 = (S, 5,57180) -

- Jlg (SIS 1B + (S 5 gyy) -

~i L (U555 50 B0 (859,525 180) -

~uH{(S,518)) )
(SIS = (8508 +
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1 L (USRS 1) +5(81, L $28180) +

A—.“ ’"'-p‘+ il ”L‘p+;\'” m,p
+JLZ(<(5;,?3§,,?)+MIB>> (S 2 S0 ‘)))
xJ.
ax(b) a—(a A ~+(a adb(b), A
e Z <<<S"‘wf’)S("Ev5))+kJ_ |B>) + (<Szfrl,23)+lLS:,(ﬁ)|B>)) +
AL
&2(0) g+(B) 1By — ((&(b) o) _
+/ ; <<<S;'65,,,,5+x,|3>> (S, 543, 5mp IB)))
i=2‘.3
—uH (S, 18)) ®)

U jednacinama (3), (4), (5) i (6) pojavljuju se Grinove funkcije viSeg reda
(dvoclesti¢ne), koje je potrebno svesti na funkcije niZeg reda (jednocesti¢ne). U
tom cilju, ¢esto se koriste razliCite aproksimacije (Prilog A). U ovom radu Ce biti
kori$¢eno modifikovano Kalenovo (H. Callen) dekuplovanje za niske temperature
([12], Prilog A), koje je za antiferomagnetike sa spinom § = % dato izrazom (89)
iz priloga:

Na temperaturama bliskim temperaturi faznog prelaza koristi¢emo tjablikovsko
dekuplovanje (Prilog A) jer ono daje bolje rezultate.

Ovde ¢emo, primera radi, navesti samo jednu dekuplovanu jednadinu, a ostale
se dobijaju analogno.

§EBY) = (519, 8) +sI Y (1 = 85N D 18-

— LS @50y (5HE By g1 — (57O GOyt gy

S m,p nz,ﬁ-&-l“ mp E m,ﬁ+)\" m,f’-ﬁ-)\" Vﬁ
_815+@et®) ye-®) |5 _Le@at@yyet@ iy
S <vaﬁ Smﬁ‘i‘i.” ><<Sm,b'+1“ !B))) + SJL by (1 S <Sm!§ S’"!ﬁ )) (<S(ﬂl,[‘))+i_l_ |B>)
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L ¢-(@ s+ +(a) Lig-(@ g+ +a)| 5
—§<S,,,'5 S(m,ﬁ)+1¢)<<s'"5 [B)> - (1 - E(S(m,ﬁ)+7»LS(m 5)+5~‘.>)(< m,p |B>>+
1 at(a) ¢=(a) a+(a) 1 a(a)at(a)yy e (0)
+S<S'"x§ S(mf))-L-}\L <S(m,p)+)\.L| >)> +SJL_XZ’<(1 S<S'"5 Smﬁ ) S('" P)+XL| ))
L
L sta) a-(0) +(a) L) v +(a)
S<S’”ﬁ (m,|5)+5u_)< P l )>+(1 S<S(m,p)+i_l_s(m§)+M_))((S”‘y5 lB>>—
L gt@ o) —0) (3 L o-(@) g+a)yy 1 5-(a)
S<Sn15 S(m p)+-il>(<s(m,§) 1L|B>)>+SJ2 ; ((1 S(S”’5 S”'u— >)<(Sm,§+in’3)>—
=12
L a—(a) a+(a) +(a) L o=(a) a+a) +(a)
—§<Sm,f, Smﬁ;k')(( mp 1BY) — (1= g(Sm; A p RS s 1B
(55O )((STE S 1BY) +ur (S, 51B) ™

Prilikom prelaska iz direktnog u recipro¢ni prostor (i — J5) Furije~transfor-
macijom, dobijamo izraze tipa:

GH &v aufv B S N'm (A_T V(o IV (T
Z(S(mp)msmo)((S(m.mm’B})“*N?Y“(q Q@G LE)

G SHIV | A | - .
Z<Sfmﬁ)+1a5wmvb)(<5¢z/,5|3)> — % L@ (@) (& E)
o 7

o - —

LU o i lB) — TG (R, E)

Ao
YA 51B)) — 2aG*(K, E)

P
gde vaZe sledeCe oznake
£ (7 Yy = ((§E@
Gk, E) = (25 18))z
(@) = Y T, gdeje ha = Ak ks
A
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P(7) = ($"5");

pri demu je & =a,b iy, v = +, —, dok z predstavlja broj najbliZih suseda uocenog
spina. Unutar ravni broj prvih, drugih i treCih najblizih suseda je isti, tj. zy =22 =

= 4 (Slika 4b), dok je broj najbliZih suseda uoenog spina u susednim ravnima
z, = 8 (Slika 4a). Od znacaja je eksplicitno napisati ¢emu su jednake sume ¥4(g)
(odnosno Yx(g))- S obzirom na geometriju posmatranog sistema, jednostavnim
ratunom mozZe se pokazati da vaze sledei izrazi:

- 1
(3 = z(cos gra+cosqya) (8)
12(g) = cosgza cosgya )
1
v3(g) = 3 (cos2g a+ cos2qya) ' (10)
=v¥b(3) —CDSTCOSE( gx — qy) (1)
) =vY(g) —cos%—cos (gx+4gy) (12)

gde je
o l_
Yo(9) = —Ya(d)
Zg,
pri Cemu treba istaéi da se veli¢ina ¥22(g), odnosno Y{(7), odnose na interak-
ciju izmedu posmatranog spina i Cetiri spina u susednim ravnima s kojima je on
feromagnetno, odnosno antiferomagnetno sparen (“kuplovan”).
Nakon prostorne Furije-transformacije, sistem koji ¢ine jednacina (7) i ana-
logna jednacina koja se dobija dekuplovanjem jednaine (4), dobija oblik

(E —J&1 (R)) Gy (. E) = JSI(F)Gp (K E) = 5%<[5;fg),é]>
o o i) s (13)
ISIE)GE (. E) + (E+Je2(k))Cpalk,E) = 5-(15,5.5)
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gde su uvedene sledece oznake:

(k) = 2(8(1= @) = B+ A (1 -0 = 0%) —hafea(1 =1 (B)) (1 - @+ B2)+
ra(l-n@) (1 - e+ &) - ZA -7 @1 -0+eF)  (4)
1) =2y Bl -2 -0 + TP HI-0-0T) (9

L —t

Cp:m;q’ *(g)

1 Nt (2
mz%(q)q) +(Q), l=2a3
g

P = §}v" LY@ @) ®;
q

EHLA@T@ o=y TA@e@

pri éemu je bitno napomenuti da su zbog realnosti koeficijenata u hamiltonijanu
(2) sledece srednje vrednosti jednake:

PTG =G V@) =G V@ =29

kao i da u gornjim izrazima N predstavlja ukupan broj elementarnih magnetnih
¢elija, a A i A, predstavljaju odnose odgovarajuéih integrala izmene, tj. Ay =

F =3 iAL = 7. Determinanta sistema (13) je

E—Je, —JSI(k)

D(E) = ~
W(E) ISI(R)  E+Je

- (16)

dok determinanta adjungovanog sistema D;(E) zadovoljava relaciju

Dy(E) = D1(-E) 7
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Nule gornjih determinanti daju energije spinskih talasa. Determinanta sistema

(13) daje
Eyjp = puH £IS\[€2(k) - I2(k)

dok su nule determinante adjungovanog sistema

Eyjp = —uH FIS\/€2(k) - A(k)

Iz poslednja dva izraza vidi se da na temperaturi razlicitoj od nule u prisustvu
spoljadnjeg magnetnog polja postoje Cetiri razliCite energije, dok u odsustvu polja
postoje dve, dvostruko degenerisane energije'3. U daljem radu mi ¢emo definisati
dve pozitivne energije uz pretpostavku slabog polja

E (k) = JS\/€2(k) — 12(k) + uH (18)
Ex(k) = JS\/ €2 (k) — I2(k) — uH (19

tako da se gornje determinante, koje ée nam sluZiti za odredivanje Grinovih funkcija,
mogu zapisati kao
Di(E) = (E = Ey(k))(E + Ea(k))
k) (k

Dy(E) = (E+Er(k)
U odsustvu spoljainjeg magnetnog polja £, (k) = B2 (k) te je

D((E) = Do(E) = E* — E*(k)

E(k) = JS¢/e*(k) - I2(k) | (20)

pri ¢emu se Cesto uvodi oznaka

w(k) = /e2(k) - I*(k)

13Na apsolutnoj nuli, u prisustvu polja imamo dve razliCite energije, a u odsustvu polja jednu
degenerisanu.

gde je
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usled ega (20) prelazi u
E(k) = JSw(k) 2D

Da bismo odredili veli¢ine @y, ®;, ®3, D% i D% koje figuridu u izrazu za
energiju elementarnih ekscitacija, potrebno je naéi srednje vrednosti #Y(g) =
(§"‘§")5 preko kojih su one date, a koje se (srednje vrednosti), prema relaciji (79)
iz Priloga A, dobijaju preko Grinovih funkcija.

Konkretno, treba izracunati Grinove funkcije G, (k E)i G;a‘(k E). Utom
cilju, konkretizovaéemo operator B kroz operator S (B §

i ) usled cega
sistem (13) postaje:

(E —Je\(k)Gly (k,E) - ISI(K) Gy (k,E) = =—=2($4))
. 2m (22)
ISI(K)GE (%, E)+(E+Je2(k)))c;,;a‘(k,z~:) =0

Refavanjem sistema (22) po Grinovim funkcijama G} (k, E) i G,;a'(k E ) u od-
sustvu spoljaSnjeg magnetnog polja, dobija se

Ty b A(k) B(k)
Goo (£} = 27‘26<E —E(k) * E+E(E)) =
ey C(k) D(k)
Gpa (KE) = 27t20<E iy + E+E(7c')) (24)
gde su korid€ene oznake
c=5(1-9) (25)
=1 gk =1 ek
Al =3+ 20(k) Bl =3 20(k)
o (B _e(®
c® 20(k) ®) 20(k)

Na osnovu relacije (79) iz priloga, koriS¢enjem identiteta

l 50 1 .
= o(x —
x—atid fPx—-a$”‘c (x—a)
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jednostavnim raunom se dobijaju sledece srednje vrednosti

-

e by (] e(k) L ER) 1
($=8*y =S cp)(—m&.) )+25(1 cp)——m(%)e m (26)
Y () RpeRy () N S

(=8 =-S(1-9) i 28(1 (D)w(%)e%—’q 27

Q]
Sada mozemo odrediti veli¢ine @ (n =||,2,3,L). One su date slede¢im izrazi-
ma:

o= -2 WO (G ) @)
‘I’T:'Z(l;@)gﬁc(j)q“])@ (%25@1#1) a1

3.3 Odredivanje magnetizacije podreSetke metodom spinskih
Grinovih funkcija '

Magnetizacija jedne (bilo koje)!* podresetke data je izrazom

11 R
G:—z——ﬁz@' S+)_IE (33)

“Magnetizacija obe podresetke je jednaka jer spinovi u obe podresetke imaju istu vrednost.
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S obzirom na relaciju (26), dobija se da je

: (34)

g =

N —

Ly k) 2 ER) 1
Ry ok) N =hkok) EH
gde su korii¢ene oznake uvedene u odeljku (3.2).

Ako pogledamo izraze (14), (15), (28)—(32) i (34), zakljuCujemo da je taj
sistem jednaCina zatvoren i da se moZe reSavati samousaglaseno, §to predstavija
specifi¢nost spinskog prilaza u odnosu na bozonski.

Pogledajmo sada kako se ponaSa magnetizacija kada apsolutna temperatura

teZi nuli'?:

1 1
=1l = o e
%o 61_&1(1)0 2 Ly, g(k:0) (35)
N =k o(k:0)

Iz gomjeg izraza uolavamo da se magnetizacija podreSetke na apsolutnoj nuli
razlikuje od vrednosti % To odstupanje se naziva kvantnim spinskim fluktuaci-
jama 1 posledica je Cinjenice da osnovno stanje antiferomagnetika (tzv. Nelovo
stanje) nije svojstveno stanje modelnog spinskog Hajzenbergovog hamiltonijana,
te je prema kvantnoj teoriji merenja disperzija u tom stanju razli¢ita od nule, tj.
postoje fluktuacije oko srednje vrednosti'®. Kvantne spinske fluktuacije postoje
na svim temperaturama, samo §to su “maskirane” intenzivnijim termalnim fluk-
tuacijama.

Naposletku, uo¢imo jo$ jednu znacajnu Cinjenicu. Posmatrajuci drugi ¢lan u
imeniocu izraza (34) za magnetizaciju, primecujemo da izraz pod sumom daje na-
jveéi doprinos kada [k| — 0. U sluaju spinski anizotropnog magnetika, kada nije
zadovoljena Goldstonova teorema, taj ¢lan je uvek konacan i magnetizacija uvek
ima vrednost razli€itu od nule. Zanimljivo je analizirati kako se ponasa izraz za
magnetizaciju kada je u pitanju spinski izotropan magnetik (g=1). Jednostavnim
ra¢unom, pustajuci da k —+ 0 i prelaskom sa sume na integral po pravilu ¥z F (%) -
(7‘1:7; [ F(k)d*k, moze se pokazati da na temperaturama razli¢itim od nule za trodi-
menzione magnetike temperaturno zavisni integral konvergira, te i magnetizacija

130" u argumentu funkcija oznacava ponaanje tih funkcija kada 8 — 0.

1674 feromagnetike je osnovno stanje svojstveno stanje hamiltonijana te je magnetizacija na ap-

solutnoj nuli jednaka ta¢no {7
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ima konaénu vrednost, dok za dvo- i jednodimenzione magnetike divergira, usled
Cega je magnetizacija jednaka nuli. Ovo je u skladu s tzv. Mermin-Vagnerovom
teoremom ([13],(14]) za izotropne magnetike, prema kojoj za dvo- i jednodi-
menzione izotropne Hajzenbergove feromagnetike (ili antifero— odnosno ferimag-
netike) na temperaturama razli€itim od nule ne postoji dugodometno magnetno
uredenje, tj. magnetizacija je jednaka nuli.

Fizi¢ki, to znaci da je za jedno- i dvodimenzione magnetike veé i najmanja
temperatura razlicita od nule dovoljna da dovede do razaranja dugodometne mag-
netne uredenosti, dok je kod trodimenzionih magnetika interakcija izmene jada,
tako da do potpune razuredenosti dolazi tek na nekoj konagnoj (Kirijevoj) tempe-
ratun. »

3.4 Energija elementarnih ekscitacija u okolini apsolutne nule;
Goldstonov mod; faktor renormalizacije

S obzirom na Cinjenicu da éemo u ovom radu koristiti eksperimentalne po-
datke preuzete iz [8], koji odgovaraju magnonskom spektru dobijenom na tempe-
raturi 7 = 10 K, posebno ¢emo razmotriti kako izgleda izraz za energiju elemen-
tarnih ekscitacija u okolini apsolutne nule. Na apsolutnoj nuli, izraz (20) prelazi
u .

E(E0) = J5({za(g = 9(0) = #1(0)) + S (1 - B(0) ~ 82(0) )~

—haza[(1=12(k)) (1 = D(0) + D2(0) ) + (1 —13(k) ) (1 — (0) + D3(0) ) |~

—%M(l —Y9(R)) (1 = D(0) ~ D¥(0) ) }2—

{2 (B)(1 = 2(0) - 5y(0)) + FAu A R)(1- B(0) - #2(0))1) " (36)

S obzirom da su eksperimentalni podaci dati za dvodimenzioni (A, = 0) spinski
izotropan (g = 1) model, to éemo posmatrati izraz za energiju spinskih ekscitacija
takvog modela:

E(k;0) = 72J8 ({1 — ®(0) — By (0) ~ A2[(1 =12 (k) ) (1 — D(0) + D2 (0) )+
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i

+(1 =) (1-2(0)+ &3(0)) | P = (B (1 - 2(0) -2 (0))*)" (7

pri ¢emu su za dvodimenzioni model veli¢ine koje figuriSu u izrazu (37) date sa

B(0) =1 - ——= (38)
TVLZém((%%))

1 —®(0) « W (2)(:0)
@y (0) = — = (39)

: VoL a0
®;(0) = 1‘5(0)27‘(522%0), i=2,3 (40)

- :
e(k;0) = z(1-®(0)—@(0)) = Aal(1 —12(R)) (1 — (0) + 2(0)) +

+ (1 —13(k)) (1 — D(0) + ®3(0))] (1)

1(_/2; 0)= 2Y)) (7&) (1-P(0) - b 0)) (42)
Od posebnog znacaja je ispitati Cemu teZi izraz (37) kada intenzitet talasnog
vektora teZi nuli (k| — 0). Naime, uz aproksimacije
- 1 - -~ (kya)?
L—m(k) = 5("!!")2 1=y3(k) = (kya)® 2 (k) =1~ ”T
gde vazi oznaka
ki =k +ky?
izraz (37) prelazi u
1
EF=00) = 4/5(5(1-®(0) - #(0))* ~ Aa(1 ~ ®(0) — & (0) X

1

% [1 = ®(0) + D2(0) +2(1 — B(0) + 3(0) )]) * ka @3)
Iz gomjeg izraza vidimo da je

limE(k) =0
k=0
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§to znali da postoji tzv. Goldstonov mod. Naime, ukoliko postoje odredeni si-
stemi ¢iji hamiltonijan ima viSu simetriju od osnovnog stanja tog sistema, tada
govorimo O spontanom naru§avanju simetrije, koje je pra¢eno pojavom bezmase-
nih bozona, tzv. Goldstonovih bozona, Cija energija teZi nuli zajedno sa talasnim
vektorom (Goldstonova teorema). Na osnovu ¢injenice da je modelni spinski Haj-
zenbergov hamiltonijan izotropnih magnetika invarijantan u odnosu na rotaciju u
odnosu na bilo koju tacku u prostoru, a da je osnovno stanje zbog usmerenosti
spinova invarijantno u odnosu na rotaciju oko odredene ose, moZemo, imajuci
u vidu prethodni stav, zakljuéiti da se kod izotropnih magnetika javlja spontano
naruavanje simetrije, usled cega se kao goldstonovske Cestice javljaju magnoni
ija energija prema (43) teZi nuli sa talasnim vektorom. U sluCaju magnetika
sa spinskom anizotropijom (g # 1), ili u prisustvu spoljaSnjeg magnetnog polja,
simetrija hamiltonijana postaje jednaka simetriji osnovnog stanja te gornja teo-
rema vise ne vazil’.

Fizi¢ki, Goldstonov mod znaéi da kod izotropnog magnetika za promenu ori-
jentacije spinova nije potrebno uloZiti konaénu energiju jer su svi pravci medu-
sobno ekvivalentni. U prisustvu spinske anizotropije ili spoljaSnjeg magnetnog
polja energija potrebna za promenu orijentacije spinova ima konacnu vrednost.

Vratimo se izrazu (43), koji se moZe napisati u obliku
E(k=0;0) ~ c(kja) (44)
gde je ¢ brzina spinskih talasa. Prema [9], ¢ je dato sa
¢ =2V2JSZ, 45)
gde je Z, faktor renormalizacije koji se dobija poredenjem izraza (43) 1 (45):
Z. = ((1 — &(0) — By (0) )2 = 2A5(1 — B(0) — Dy (0) ) [1 — (0) + ©2(0) +

1

+2(1-9(0) +®3(0)) ])° (46)

prostorna anizotropija (u odsustvu spinske) dopusta postojanje Goldstonovog moda.
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3.5 Odredivanje energije sistera

Generalizacijom egzaktnog postupka koji je Tjablikov [15] primenio na Haj-
zenbergov feromagnet sledi da se, za spin § = %, modelni spinski hamiltonijan (2)
moZe napisati u obliku

P O -
<5*(“’ mp__ _mb 5*‘“’) 47)

- L, 1
H=Hy+-Hy+-1i . -
0 + 2 + 4 ! Z m,p d[ , dt mp

2 mp,a=ab
gde je Hy slobodni &lan, a #; &lan koji sadrzi proizvode dva spinska operatora.
Znataj relacije (47) leZi u tome Sto njenim usrednjavanjem dobijamo energiju
sistema ((H)). U postupku usrednjavanja javljaju se korelacione funkcije koje
odredujemo preko Grinovih funkcija dekuplovanih u tjablikovskoj aproksimaciji
(®n =0, gde je 1 ={[,2,3, L) (Prilog A), za koju vaZe sledei izrazi:

E(R) =Jo\/(eT (B)2 — (I ()2, gdeje o =S(1—®) @8)

7 (k) =z28+ %M ~Lafn(l-1(E) +2(1-pk) ]~ %M(l —Y2(k)) (49)

— - Z g
17 (k) = 22y (k) + S A0 (R) (50)
Imajuéi u vidu te relacije, za energiju sistema dobijamo
(H)= E=Hy+ ) AEo(k,8)+ Y E(k,0) (51)
k k
gde je . .
AEy(k,8) = —o(8) [SJe(k) — EB (k) + o(8)Je(k) — E(k) ] (52)

popravka na energiju osnovnog stanja, a

E(k,8) = 20(8)(E® (k) + E(k)) (53)

E(k)
es —1
energija sistema u prisustvu elementarnih ekscitacija. E® (k) je energija u Blo-
hovoj aproksimaciji'®.

18videri poglavije 3.6
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Razmotrimo ponaSanje toplotnog kapaciteta u temperaturskoj oblasti u blizini
apsolutne nule. S obzirom nato da je AEy(k,8) ~ 6(8) ~ 82, sledi da tjablikovska
aproksimacija u najnizem temperaturskom intervalu daje

dE
CV = ﬁ ~0 (54)

Ovaj rezultat treba prihvatiti sa oprezom jer tjablikovska aproksimacija ne daje
pouzdane rezultate na niskim temperaturama.

3.6 Energija elementarnih ekscitacija, magnetizacija i
srednja energija sistema u Blohovoj aproksimaciji

Kao Sto je ve¢ refeno, spinski operatori se &esto aproksimiraju bozonskim
operatorima. NajniZa takva aproksimacija je Blohova (Bloch) aproksimacija,
data izrazima

§He) =25 a §@ =25 at §M9 =5_s*a
St =25 bt ) =25 b §) = _s4bth

gde su 4% i & (odnosno bt i B) Boze-operatori kreacije i anihilacije na &voru sa
spinom “up” (odnosno "down”).

Ova aproksiamcija, budud¢i da ne uzima u obzir interakciju izmedu elemen-
tarnih ekscitacija (magnona) u sistemu, vaZi na niskim temperaturama, kada je
broj sistemskih pobudenja mali te se moZe smatrati kao da je re¢ o sistemu nein-
teraguju¢ih magnona. Energija elementarnih ekscitacija i energija sistema se u
Blohovoj aproksimaciji dobijaju ako u izrazima (48),(51),(52) i (53) izvrimo za-
menu o — 5= % usled Cega dobijamo sledeée izraze:

E® (k) = %J \/ (€7 (k)2 — (1T (k))?

gde je . . . .
eBl(k) =eT(k) I1P'(k) =17 (k)

zatim } .
E® =Hy+Y AE§' (k) + Y E®(k,8) (55)
R

=i
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B/ = - (370 - £4®)) 56)
- - 1
B! — Bl
E® (k,0) =2E (k)——ﬁ(—;)——- (57
e 8 —1
Magnetizacija svake podreSetke je u Blohovoj aproksimaciji data sa
o =L Ly atay. (58)
2 N% k
Izraz (58) ¢e dati
o% = o8B! — AcP(8) (59)
gde je cg‘ magnetizacija u osnovnom stanju i data je sa
| JeBk
o' = Z———( ) (60)

R

dok &lan Ac® () opisuje promenu magnetizacije sa temperaturom i dat je sa

1 JeB (&
EBl(k)

Ao (B) =
W T pn(D (e - 1)

(61)

Iz gornjih izraza moZe se uotiti da sistem jednacina u bozonskom pristupu, za
razliku od spinskog, nije zatvoren.

S obzirom da je na3 cilj da samo kvalitativno opiSemo promene magnetizacije
na niskim temperaturama, to ¢éemo analizu tih promena izvrSiti za jednostavniji
model antiferomagnetika koji ima prostu tetragonalnu strukturu.

U najnizem temperaturskom intervalu, kada je 6 = kgT < mm(j Jp,J1), za
spinski izotropan model (g = 1) kada talasni vektor teZi nuli (|k| — 0), dobija
se da se magnetizacija menja sa temperaturom po zakonu Koji opisuje ponasanje
tipi¢no za trodimenzioni antiferomagnetik i ima oblik

1 8

V@220, 723 (2+4hy)

Ac?(e) = I(2)&(2) 6° (62)
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gde je I'(2) gama—funkcija s vredno$éu I'(2) = 1!, a §(2) Rimanova teta—funkcija
definisana sa §(2) = ¥ b

PotraZzimo sada zakon po kome se magnetizacija spinski izotropnog modela
menja sa temperaturom kada je © > J, (J << J). Zanemarujuéi interakciju

drugih i tre¢ih najbliZih suseda, za zakon disperzije dobijamo

EBIUC‘) ~ 4]8\/2(k|la)2+}\,_|_(1—COS/CZC)

2(](”61)2
= 4JSA (7). -
S A
odakle se dobija
EB(R) = 475D (2) + —25 (kya)? 63)
M) 1

gde vazi oznaka
A(z) = V/AL(1 =cosk,c)

Ako izraz (63) ubacimo u (61), dobicemo da je zakon promene magnetizacije sa
temperaturom dat sa

noti(g) = tEPe 8 0

2n JS  IS2\ 2%,

§to je ponasanje karakieristiCno za anizotropne dvodimenzione antiferomagnetike.
Zato ovde govorimo o tzv. dimenzionom prelazu (krosoveru), koji je, dakle
posledica prostorne anizotropije.

UkaZimo i na razliku u ponaSanju toplotnog kapaciteta na niskim tempera-
turama u bozonskom pristupu u odnosu na spinski. Naime, prema izrazu (44),
na niskim temperaturama energija elementarnih ekscitacija je proporcionalna ta-
lasnom vektoru, te se, uzimajuéi to u obzir, iz relacija (55) i (57) dobija da je
EB ~ 9%, odakle je

~0Ind (64)

dE
Cy=— ~8° 65
V= (65)
Naposletku, posmatrajuci izraz (61), primeéujemo da on za dvodimenzioni
spinski izotropan antiferomagnetik divergira, $to znaci da u bozonskom pristupu

ne postoji slaganje sa Mermin-Vagnerovom teoremom.
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3.7 Odredivanje temperature faznog prelaza

Temperaturu faznog prelaza (Nelovu temperaturu) odredi¢emo metodom spin-
skih Grinovih funkcija u tjablikovskoj aproksimaciji, jer ona u temperaturskoj
oblasti koja odgovara stanjima bliskim maksimalnoj magnetnoj neuredenosti, daje
rezultate bliZe eksperimentalno dobijenim od Kalenove.

S obzirom da kad T — Ty, ¢ — 0, poéi¢emo od izraza (34) i posmatrati kako
se on pona$a kad magnetizacija teZi nuli. U tom slu€aju, moZemo razviti eks-
ponencijalni &lan u red (jer u brojiocu eksponenta imamo energiju elementarnih
ekscitacija, a ona je proporcionalna sa &), nakon ¢ega dobijamo ‘

l 1

=27 ()
Nzk "‘Njc):sz

Kada ¢ — 0, prvi €lan u imeniocu ostaje konacan, dok drugi divergira, usled ega
se prvi &lan moZe zanemariti u odnosu na drugi, te dobijamo

1 1
5 20 Z_ e(k)
NJ =k @2 (k)

=1 (66)

Imajuéi u vidu da su g(k) i o(k) u tjablikovskoj aproksimaciji dati izrazima (48),
(49) i (50), dobijamo da je Nelova temperatura (u jedinicama energije) data sa

J
By = o 67)
gde je C dato izrazom
c—lz 5~ M?—vz(') (g)+wag )
N Z (g =222 = 1a(k) = v3(k)) + A2 (R))2 = () (k) + A2 (k)2

Ovaj izraz, koji ¢e biti kori§¢en u numerickoj analizi, vaZi kako za trodimenzioni,
tako i za dvodimenzioni (A = 0) antiferomagnetik. Pri tome je potrebno imati u
vidu da je u dvodimenzionom slucaju moguce ispitivati samo spinski anizotropan
(g # 1) antiferomagnetik.
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4 Analiza rezultata

U ovom odeljku detaljno éemo izlozZiti i analizirati rezultate dobijene spinskim
prilazom u modifikovanoj Kalenovoj aproksimaciji.

4.1 Spektar elementarnih ekscitacija La;CuO4
na niskim temperaturama

Prema eksperimentalnim rezultatima, preuzetim iz [8], izmerene energije u

tagkama (5, %) i (m,0) prve Briluenove zone!? (I BZ) za antiferomagnetke iznose

T T

E = (—-,—_):

| =E(3,5) =292£7 meV
E, =E(m,0) =314+ 7 meV

Na osnovu izraza (37), vodeéi racuna o tome da je
Y ®)liz.5) = Yz(%)l(g,g) =0 )z ="-1

NWE® o =0 1®)|woy=—1 BHE|mxo =1
dobijamo da su energije u navedenim tatkama date izrazima
E| = 73J5{1 = @(0) — By (0) — A2[3(1 — (0)) + D2(0) +23(0)] }  (69)
Ez = 2J5{1 = ®(0) — & (0) — 2A2(1 = 2(0) + $2(0)) } (70)
Iz odnosa ove dve jednadine nalazimo da je parametar A, dat izrazom
= (E2 = E1)(1 = 2(0) - & (0))
) =
S E[3(1 = D(0)) + D2(0) +293(0) | — 2E,(1 — P(0) — Py (0))
U najniZoj aproksimaciji, kada je ® = 0, $ =0, (1 =||,2,3), parametar A,
je dat pojednostavljenim izrazom

- E —E
27T 3E, —2E,

(7D

195 obzirom na periodignost ku reciproénom prostoru, i funkcije od k (ovde energija spinskih
ekscitacija) su periodi€ne, te je dovoljno ispitati njihovo ponaSanje u prvoj Briluenovoj zoni, buduci
da se to ponaSanje van ove zone ponavlja.
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i na osnovu preuzetih eksperimentalnih podataka krece se u intervalu
0.02 < A < 0.09 (72)

Da bismo izracunali popravku koja poti€e od dekuplovanja, treba odrediti veliine
®(0), @y(0), P2(0) i P3(0). S obzirom na zatvorenost sistema jednadina u spin-
skom pristupu, pri izraunavanju ovih veli¢ina ¢emo sve veliine u izrazima (38),
(39) i (40) uzeti u najnizoj aproksimaciji (®® =0, ®” =0, n =||,2,3) usled
Cega ti izrazi dobijaju slede¢i oblik:

() = 1 — —-
e(0) =1~ (73)
gde je ) . . ,
gL 1-—12(2—72(k)—73(k)) (74)
VT =R =) - 1) 2~ 10

zatim 20

1 (k)
() (0) = ) _ (S . (75)

T /(=R -n®) -5®) ) -} F
o{)(0) = /LVZ Yz(k)q(l *12(2:“{2(/6):73(/()) ) _ i=23 (%)
7 /(1= Ra2 =) - 5(0) ) - (®)
Integral izmene J odredi¢emo iz relacije (69) (ili (70)):

J b @)

~ %5(1— 0(0) — @y (0) — 2h;(1 — 2(0) + 22(0)) )

Ako u gornjim izrazima predemo na integrale po pravilu Y7 F (k) = [ F(k) d*(k)
i izvr§imo integraciju po dvodimenzionoj I BZ za antiferomagnetike (Sto znai
da su granice integracije od 0 do E za k, 1 0od 0 do ;—‘ — k. za ky), za srednju i
za grani¢ne vrednosti A, (date relacijom (72)) dobijamo rezultate®® prikazane u
Tabeli (2). :

201 tabeli je prikazan i faktor renormalizacije izradunat prema izrazu (46).
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Slika 6: Spektar elementamnih ekscitacija La;CuQ4 duZ pravaca visoke simetrije u
dvodimenzionoj I BZ. KruZi¢i predstavljaju eksperimentalne podatke za La,CuQ4
na 10 K[8)]. Puna linija je teorijska kriva definisana integralima izmene datim u

Tabeli 2.
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Tabela 2: Karakteristi¢ne veli¢ine u modifikovanoj Kalenovoj aproksimaciji

A>
0.02 0.06 I 0.09

AU | 0.08820 | 0.09238 | 0.09667
J[meV] || 141.876 | 137.337 | 132.016
Z. || 0.99657 | 1.02772 | 1.06699

Poredenjem ovih rezultata s vrednostima koje su date u [16], zapaZamo izuze-
tno dobro slaganje za vrednost J = 137.337 meV. Uzimajuéi upravo tu vrednost
J i njoj odgovarajuéi set parametara (A2, ©(0), ®;(0), 2(0), $3(0)), moZemo
na osnovu relacije (37) odrediti spektar elementarnih ekscitacija La;CuOq4 duZ
pravaca visoke simetrije u dvodimenzionoj I BZ za antiferomagnetike. Ovaj spek-
tar, zajedno sa eksperimentalnim podacima preuzetim iz (8] prikazan je na Slici
6.

Kao to se sa slike vidi, slaganje je dobro, bez obzira na to sto krivu nismo fi-
tovali za sve eksperimentalne vrednosti, ve¢ samo za energije | i £, Sto svakako
ukazuje na korektnost teorijski dobijenog izraza.

4.2 Nelova temperatura

Za razliku od radova [8],{9],[10] u kojima su integrali izmene odredeni samo
fitovanjem spekira elementarnih ekscitacija na niskim temperaturama, mi ¢emo
ispravnost naseg pristupa proveriti i poredenjem teorijski dobijenih rezultata za
Nelovu temperaturu sa eksperimentalno izmerenom vrednoScu iste.

Vrednosti za Nelovu temperaturu radunate su na osnovu relacije (67) prelaze-
njem sa sume na integral u izrazu (68) (kao i u analognom izrazu za 2D antifero-
magnetik) i prikazane su u Tabeli 3.



40 Spinske ekscitacije. ..

Tabela 3; Zavisnost Nelove temperature od parametara sistema. Veli¢ina iy defin-
isana je relacijom g = 1+1

C T & [ % [ n [ [ E ]
S-107> ] 0.08820 | 1077 | 141.876 || 348.427
10~° | 0.08820 | 107° | 141.876 || 348.641
10~ [ 0.08820 | 10=° | 141.876 || 350.666
10-T [ 0.08820 | 1077 | 141.876 || 370.185
5-107° 1 0.09238 | 1073 | 137.337 || 325.915
10=° 10.09238 | 1077 | 137.337 || 326.124
10=% 10.09238 | 10=° | 137.337 || 328.096
3D 107" |0.09238 | 1077 | 137.337 || 347.078
5-107> ] 0.09667 | 10~° | 132.016 || 301.903
10~° ] 0.09667 | 1077 | 132.016 || 302.106
1072 10.09667 | 1073 | 132.016 || 304.015
10-T 1 0.09667 | 1077 | 132.016 | 322.358.
5-107° 10.09238 | 0 | 137.337 || 188.919
1077 [0.09238 | 0 [ 137.337 | 189.071
1072 ]0.09238 | 0 | 137.337 || 190.508
1077 10.09238 1 0 | 137.337 || 204.837
0.09238 | 0 | 137.337 || 317.115
0.08820 | 10=° | 141.876 || 348.416
0.09238 1 103 | 137.337 || 325.904
0.09667 | 1077 | 132.016 || 301.893

2
o
o|lolof —
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Na osnovu prikazanih rezultata,vidimo da u prisustvu spinske anizotropije
(n # 0) dobijamo veoma sli¢ne Nelove temperature, kako za dvodimenzioni, tako
1 za trodimenzioni antiferomagnetik. Radi poredenja, uze€emo set parametara
koji daje rezultate najblize eksperimenatlno izmerenoj vrednosti za Ty, a koja
iznosi Ty = 325K [16]. Zna&i, za sistem sa parametrima A; = 51073, J =
137.337meV, Ay = 0.09238, 1 = 103, za Nelovu temperaturu dobija se vrednost
Ty = 325.915K za trodimenzioni, odnosno Ty = 325.904 K za dvodimenzioni an-
tiferomagnetik, $to pokazuje izuzetno dobro slaganje s rezultatima navedenim u
[6] i [16]. Za trodimenzioni antiferornagnetik ima smisla razmatrati i slu¢aj kada
je n =0, medutim, na osnovu rezultata iz Tabele 3. vidimo da se tada dobijaju
mnogo niZe vrednosti za Ty. Na primer, za sistem sa gore navedenim parametrima
dobija se da je Ty = 188.919K.

Prema tome, zaklju¢ujemo da je za antiferomagnetno uredenje znacaj spinske
anizotropije daleko veci od uticaja trodimenzionosti. Prema rezultatima iz Tabele
3, uticaj trodimenzionosti postaje znaajan tek za A > 10~2. Mala promena Ty
pri variranju A; (od 1072 do 10~%) ukazuje na Zinjenicu da se u tetragonalnoj fazi
fero— i antiferomagnetna interakcija izmedu jona u razli¢itim ravnima prakti¢no
potiru.

Ukazimo na jo$ jedan bitan rezultat analize posmatranog sistema. Naime, iz
hamiltonijana (2) vidi se da smo pretpostavili da je interakcija izmedu drugih (kao
i treéih) najbliZih suseda antiferomagnetna, bez obzira na to Sto su oni feroma-
gnetno uredeni. Na takvu pretpostavku nas je navela injenica da feromagnetna
interakcija izmedu drugih (tre¢ih) suseda iako moZe relativno dobro da interpolira
energiju elementarnih ekscitacija na niskim temperaturama, ne omogucava do-
bijanje rezultata za Nelovu temperaturu koji bi bili u skladu s eksperimentalno
izmerenim vrednostima. Naime, mi smo raunali Nelove temperature za sve vred-
nosti parametara iz Tabele 3, uzimajuéi da je interakcija izmedu drugih (trecih)
suseda feromagnetna ( u izrazu (49) A, menja znak) i dobili smo drastiéno vece
vrednosti od eksperimenatlno izmerene. Primera radi, naves¢emo neke konkretne
rezultate koji se dobijaju pod pretpostavkom feromagnetne interakcije, a koji ilus-
truju to neslaganje:

e Za 2D antiferomagnetik, vrednost Nelove temperature koja odgovara eks-



42 Spinske ekscitacije. . .

perimentalnoj, dobija se zan =2- 1077, tj. za veoma male vrednosti spinske
anizotropije, koje su za Cetiri reda veli¢ine manje od onih koje se navode u
literaturi.

e Za 3D antiferomagnetik, vrednosti Ty ~ 335 K dobijaju se takode za veoma
male anizotropije (N = 107%, A, = 10~%) i to ako zanemarimo interakciju
drugth suseda (A; = 0).

o Ako ne zanemarimo interakciju drugih suseda (A; # 0), ne moZemo dobiti
vrednost za Nelovu temeperaturu ispod priblizno 440 K.

Prema tome, vidimo da feromagnetna interakcija na visokim temperaturama
ne moZe da interpolira eksperimentalne rezultate.

U literaturi se preteZno pretpostavija antiferomagnetna interakcija izmedu dru-
gih, odnosno trecih suseda (koja se uglavnom dobija na osnovu Habardovog (Hu-
bbard) modela), ali se ne analizira visokotemperaturna oblast, tako da je u tom
smislu na$ pristup korektniji. MoZemo istaci da je, na primer, u radu Coldea et
al. [8] pitanje o prirodi magnetne interakcije izmedu drugih (treéih) suseda ostalo
otvoreno.

U ovom radu je, nezavisno od Habardovog modela, pokazano da antiferomag-
netna interakcija izmedu drugih (trecih) suseda daje dobro slaganje s éksperimen-
tom u celom temperaturnom intervalu 0 < T < Ty.
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Zakljucak

Jedinjenju LaxCuQ4 se u zadnjih desetak godina posvecuje velika paznja. Kao
1 u svakoj drugoj oblasti ljudskih intelektualnih pregnuda, i u ovom sluéaju to
interesovanje je delom posledica teZnje za razvojem nauke radi sebe same, kao
dokaza specifi¢nosti ljudske vrste, a delom ¢injenice da La;CuO4 moze imati
znacajnu tehnolodku primenu, buduci da pri dopiranju prelazi u superprovodno
stanje. e
Cilj ovog rada bio je teorijska analiza magnetnih (dinami&kih i termodinami-
¢kih) osobina La;CuOy. Pri tome su kori$¢ena dva pristupa: spinski i bozonski (na
niskim temperaturama). U oba pristupa analizirane su energija elementarnih eks-
citacija, srednja energija sistema, magnetizacija, ponaSanje toplotnog kapaciteta.
Posebno su detaljno ispitivane one karakteristike ovog jedinjenja koje se mogu
eksperimentalno meriti. Analizom smo dosli do odredenih zakljudaka.

Najpre, pokazali smo da je za antiferomagnetno uredenje od kljuénog znacaja
ne trodimenzionost, vec spinska anizotropija u ravni, a da interplanarna interakcija
postaje znacajna tek za vrednosti koje ne karakteri§u ovakve sisteme. Pored toga,
zakljucili smo da se Nelova temperatura neznatno menja sa promenom A usled
potiranja fero- i antiferomagnetne interakcije u susednim ravnima. Na pojednos-
tavijenom modelu takode smo pokazali da u najniZem temperaturnom intervalu
ponaSanje magnetizacije odgovara klasi¢nom trodimenzionom antiferomagnetiku,
dok se na temperaturama u intervalu J; < 6 << J sistem ponasa kao dvodimezioni
(tzv. dimenziom krosover).

Ovakvi zakljucci u skladu su sa op§tim tvrdenjima koja se navode u litera-
turi ([6].[7]), a prema kojima La,CuQ4 predstavija izuzetno dobru aproksimaciju
dvodimenzionog Hajzenbergovog antiferomagnetika.

Takode, veoma vaZan rezultat ovog rada je da feromagnetna interakcija izmedu
drugih, odnosno trecih najbliZzih suseda daje slaganje sa eksperimentom samo u
oblasti niskih temperatura (spektar spinskih talasa), dok u oblasti visokih tempe-
ratura ne daje dobre rezultate (Nelova temperatura). Za razliku od toga, pokazano
je da antiferomagnetna interakcija daje zadovoljavajuce rezultate u celom tempe-
raturnom intervalu egzistencije antiferomagnetnog stanja.
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A Prilog: Grinove funkcije i Kalenovo dekuplovanje

Grinove funkcije uvode se u neravnoteZnoj statistici, gde imaju zna¢ajnu ulogu
u odredivanju neravnoteZnih srednjih vrednosti preko ravnoteZnih raspodela. Pri
tome, dvovremenska, temperaturska retardovana funkcija Grina se definiSe kao

Glx, X5ty = ((A(x,0)| B, 1)) = 8(t — ) {[A(x, 1), B(x',)))o (78)

gde su A(x,t) i B(¥,t') operatori A(x,t) i B(¥,r') u interakcionoj slici, a (¢ — ')
Hevisajdova step—funkcija.

Medutim, pojam Grinove funkcije ne treba vezivati iskljucivo za neravnoteZne
procese. Naime, ako operatori A i B ne zavise eksplicitno od vremena i ako je si-
stem prostorno homogen, tada Grinova funkcija zavisi samo od razlike prostornih,
odnosno vremenskih koordinata, tj.

G(x,x';t,t') — G(x— X1 =1")

§to znaci da Grinova funkcija zavisi od vremena i onda kada originalni opera-
tori ne zavise. Prema tome, Grinove funkcije se mogu koristiti i u problemima
ravnoteZne statistike (kada hamiltonijan ne zavisi eksplicitno od vremena).

Pri koriséenju Grinovih funkcija, najveéi zna€aj imaju sledec¢a dva rezultata.
Prvo, realni deo pola Grinove funkcije odreduje energiju elementarnih ekscitacija
sistema, a reciproéna vrednost imaginarnog dela odreduje vreme Zivota tih eksci-
tacija. Drugo, poznavanje Grinovih funkcija omogucéava nalaZenje srednjih vred-
nosti oblika (A(x)B(x)) iz relacije

T Y
(A(x)B(x'))o = lim G(x— %, E +id) f(x X E - id)
8““}“*‘0 —_—C 1 — 86

dE (79)

Naposletku se postavlja pitanje odredivanja same Grinove funkcije. Ona se
najée$ce odreduje iz jednadine kretanja koja u energetskoj reprezentaciji (nakon
uvodenja Furije-transforma vreme-energija) glasi:

AL A

E((AIB)E = 5= {[A,B) + (4, A)IB):e (30)

Ako se zadrzimo na Grinovoj funkciji ((5§|1§')), znacajnoj za problematiku
razmatranu u ovom radu, i potraZimo njenu jednacinu kretanja, uofavamo da se
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u toj jednadini pojavljuju Grinove funkcije viSeg reda, koje potiCu od komutatora
operatora Si sa hamiltonijanom. Ove funkcije se u principu dobijaju iz njima
pridruzenih Jednacma kretanja u kojima, opet, figuriSu Grinove funkcije jo$ viSeg
reda. Prema tome, izradunavanje Grinovih funkcija bi dovelo do beskonacnog
niza jednadina kretanja gde se u svakoj sledec¢oj Grinova funkcija izraZava preko
Grinovih funkcija viseg reda. Kako je problem re§avanja ovog beskonacnog niza u
opétem sludaju neresiv, to se u odreddivanju Grinovih funkcija videg reda koriste
razne aproksimacije za koje je zajednitko to da se zasnivaju na dekuplovanju-
Grinovih funkcija vieg reda, tj. na predstavljanju Grinovih funkcija viSeg reda
preko Grinovih funkcija niZeg reda.

Cest primer ovakvog dekuplovanja je tzv. tjablikovsko dekuplovanje, deﬁm-
sano relacijom

(S:5F18y) 24 ($)(SF18Y) (81)

Iz gomjeg izraza se vidi da je suStina ovog dekuplovanja u zanemarivanju ko-
relacija longitudinalnih (59 i transverzalnih (5%) spinskih komponenu na razli-
gitim &vorovima magnetne kristalne reSetke, pri emu se operator $¢ zamenjuje
svojom srednjom vredno$éu (SZ) koja zbog translatorne invarijantnosti ne zavisi
od &vora. S obzirom da se pokazalo da ovo dekuplovanje na niskim temperatu-
rama ne daje dobre rezultate, esto se koristi Kalenovo dekuplovanje [12], koje
¢e ovde biti opisano za feromagnetike sa spinom S = -

Naime, operator ng moZemo napisati u jednom od sledeéih oblika:

i=5-875, S=3 (82)
S U
S5 = 55355 =5 55) (83)

Ako prvu od ovih jedna¢ina pomnoZimo proizvoljnim parametrom o, a drugu sa
(1 — o) i saberemo ih, dobijamo

A 1 aran A a
Sy =aS+5(1-a)55 5 —5(1+a)sgsg (84)
Zamenom jednacine (84) u Grinovu funkciju oblika (81), koristeci pravilo sime-

triénog dekuplovanja

A

(S7SE5718Y) 228 (57 S ISFIBN + (7SS 1B)
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i analogno za funkciju ((5 Ag‘ St|B)), dobijamo
($35718)) 23 (5 (SF1B)) — lS7 SF) (5518) (85)

Analizom ovog izraza, vidi se da

e za ot = 1, izraz (85) odgovara dekuplovanju Grinove funkcije na bazi iden-
titeta (82)

e za o =0, izraz (85) odgovara dekuplovanju Grinove funkcije na bazi iden-
titeta (83) i svodi se na Tjablikovsko dekuplovanje

e o = —1, izraz (85) odgovara dekuplovanju Grinove funkcije na bazi iden-
titeta § = —S+ 5555

Prema tome, zavisno od vrednosti ¢, moZemo dobiti kako pozitivnu, tako i
negativnu, pa i nultu korekciju na Tjablikovsko dekuplovanje. Dakle, u izboru
parametra (., treba se rukovoditi fizi€kim kriterijumom. Naime, s obzirom da dpe-
rator $~5* u (82) jeste operator koji se pri dekuplovanju tretira aproksimativno,
a predstavlja odstupanje §% od +, to onda ima smisla koristiti tu jednadinu kada
je to odstupanje malo, tj. kad je (S*) =~ S, a to je na niskim temperaturama. S
druge strane, kako operator 2(S+S“ - S S*) opisuje odstupanje $¢ od nule, to Je
dekuplovanje na bazi (83) smisleno kada je to odstupanje malo, tj. kad je (5%) ~
a to je na temperaturama bliskim temperaturi faznog prelaza. Prema {12], najbolje
slaganje sa eksperimentalnim rezultatima u celom temperaturnom intervalu (od
apsolutne nule do Kirijeve temperature) daje vrednost '

_(SZ) 1
o= 5 zaS—2

za koju se jednacina (84) svodi na

e (S8 eren S aar
S =)+ (5SS - 55 %) (86)

pri Cemu sada operator u zagrad1 (onaj koji se pri dekuplovanju tretira aproksima-
tivno) predstavlja odstupanje $% od (8%) koje je podjednako u celom temperatur-
nom intervalu. -
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Kona¢no, jednacina koja opisuje Kalenovo dekuplovanje za feromagnetike sa
spinom § = % je

s ob 1 p BEL an rat Ay L O 1a- oy 116+ B
((S5SF1B)) == (S)((S71B)) — —~{ 2 SHUSE1BY) (87)
Sli¢no se moZe pokazati da je za antiferomagnetike sa spinom § = % Kalenovo

dekuplovanje dato izrazom

(i) 25 saesamn - Sz 69

Slozenijom analizom, Kalen je pokazao ([12]) da u opStem sluCaju, za S # %
parametar o, treba da uzme vrednost

_1®
X

Na niskim temperaturama, pogodno je ipak modifikovati Kalenov postupak
i izvriiti dekuplovanje Grinovih funkcija na osnovu identiteta (82) Cime se za
antiferomagnetike sa spinom § = 1 dobija sledeéi izraz:

koji je kori§éen u ovom radu.
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