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Впервые вкепгриментально исследован „ идентифицирован оптический 
спектр поглощения двумерного антиферромагнетика К^И՛^ при 7 4,2 К.

В настоящее время определяющая роль экситон-магнонных процессов 
я формировании тонкой структуры оптического спектра антиферромагнит
ных кристаллов наиболее убедительно доказана на примере соединений 
двухвалентного марганца (МиГ՝ [1, 2], КЬМпРл [3, 4], КМпР, [5J, 
СяМпГ, [6, 7]). В этом случае чисто экситонные переходы между сикстет- 
пым основным (°А1д) и квартетными (4Г^, *Л| ?, *Е К и т. д.) возбужден
ными состояниями Мп2+ запрещены в электрически-дипольном прибли
жении по спин), а для кристаллов, центрально-симметричных относитель
но поглощающего свет магнитного иона (МпР։, КМпГ։, РЬМпР.), — и по 
четности. В экситон-магнонном процессе, который представляет собой од
новременное возбуждение двух квазичастиц (экситона и спиновой 
волны), снимаются оба запрета [1, 2]. В частности, запрет по спину нару
шается в данном случае, так как правило отбора АЗ = 0 выполняется для 
обменно-связанной пары возбуждаемых ионов.

В этой связи изучение соединений двухвалентного никеля представляет 
несомненный интерес, так как принципиальные отличия от соединений мар
ганца очевидны. В оптическую область спектра попадают два запрещенных 
(3Лзг -► 'ЕЯ — 15000 см՜1 и ’А — 1Т^— 21000 см՜1) и один разре
шенный (’Л։г->’7^ — 23000 ел։՜’) по спину переход Если прене
бречь смешиванием состояний за счет спин-орбитального взаимодействия, в 
случае триплет-триплетного перехода привлечение экситон-магнонных про
цессов для снятия запрета по спину не представляется необходимым. В слу
чае же триплет-синглетных переходов важность такого процесса аналогична 
случаю двухвалентного марганца.

Наиболее детально в настоящее время экспериментально исследованы 
и интерпретированы оптические спектры поглощения антиферромагнитного 
соединения K^iF, [8—10] и антиферромагнетика со слабым ферромагне
тизмом ^iFյ [11]. В случае КМР, тонкую структуру переходов 
3^е — 1 Гг^, 3 Т‘е удается интерпретировать как комбинацию компонент 
спин-орбитального расщепления возбужденных состояний иона ^^^՜ 
с соответствующими 'фононами. При этом мультипольность полос (все ин
тенсивные полосы — электрически-дипольные), тонкая структура спектра 
поглощения, а также свойства ее компонент оказываются одинаковыми 
для триплет-синглетного и триплет-триплетного переходов [8, 10].
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В формировании перехода ’4։^ -»1ЕК KNiF3 возможно участие маг
нонов [10, 12] по аналогии с рядом других магнитоупорядоченных 
кристаллов, содержащих ^i2+ [13]. В случае NiF;t об участии экситон- 
магнонных и экситон-двухмагнонных процессов в формировании пере
хода 3А2е-*1Т2г сообщалось в работе [И].

В настоящей работе предпринята попытка выяснить природу тонкой, 
структуры оптического спектра поглощения двумерного антиферромагне
тика Ki^iF^ и сравнить ее с ранее изученной в случае KNiFi. Основания, 
для такого сравнения очевидны из следующих соображений.

На рис. 1а показаны кристаллические структуры K.iNiF^ и КМР,. 
K2NiF^ имеет слоистую структуру, в которой каждый слой NiFl отделен от 
следующего двумя слоями КР. Ближайшее же окружение иона №2+ и рас
стояния между ионами внутри слоя можно сравнивать с аналогичными для։ 
перовскитной структуры К№Рг. В обоих случаях ионы окружены октаэд
ром ионов фтора, и величины кристаллического поля и спин-орбитального. 
взаимодействия при Т>Тн одинаковы [14]. С другой стороны, магнит-

Рис. 1. а) Кристаллическая структура K^^Fi{a = 4,014 А).
и К3№?< (а = 4,006 А и с = 13,07 Д).

6) Магнитная структура К3Ы1Р^

ные структуры у этих кристаллов принципиально различны (рис. 10՝.. 
К№Р3 — простой кубический изотропный антиферромагнетик со взаимо
действием только между ближайшими соседями. К^1Рк— двумерный гай- 
зенберговский антиферромагнетик, чьи магнитные свойства адекватно опи
сываются изотропным обменным взаимодействием J и малым полем анизо
тропии вдоль оси С, действующими на ионы Ni2+ внутри слоя [14, 15], 
Обменный интеграл между ионами в различных слоях пренебрежимо мал.

Различий с оптических спектрах КН1Р3 и К^МР^ в магнитоупорядо
ченном состоянии можно ожидать прежде всего в связи с особенностью 
магнитной структуры KlNiF^ (с ее двумерностью) и следующей из нее не
обходимостью учитывать отклонение кристаллического поля в месте распо-
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ложения магнитного иона от кубической. Это определяется тем, что обмен
ное взаимодействие связывает ионы только в плоскости, т. е. по четырем 
направлениям, две же связи вдоль С-оси обменным взаимодействием не
искажаются.

Актуальность экспериментального исследования оптического спектра 
поглощения К^1Е4 в настоящее время еще больше возросла в связи с появ
лением теоретических работ [16, 17], в которых предсказаны аномально 
большие (^^кТ^) частоты магнонов на границе зоны Бриллюэна для 
К^СЕ՝, а также рассчитаны формы двухмагнонных и экситои-магнонных 
полос поглощения. Кроме того, следует заметить, что оптические исследо
вания коллективных возбуждений в двумерных аитиферромагнетиках, пред
ставляющие самостоятельный научный интерес, в настоящее время отсут
ствуют.

На рис. 2 и 3 показаны спектры поглощения K^iEа и К,№1\ (в поля- 
1ризованном свете) соответственно в областях переходов ^А^у ►։ 7?^ и *А-^ —►

• Переход М։/-» ’£ в случае К2№Р4 очень слабый. Мы не смогли его зареги 
•Утрировать на образце толщиной 4 .«.м.

3 Т՞^ ПРИ ^ ~ 4,2"ХЛ

Рис. 2. Спектры поглощения K^iFi и Кг№Е4 в области пере
хода Мп/ — 'Т^ при Т = 4,2'К.

Прежде всего следует отметить, что интенсивность всех полос погло- 
•щения в спектре K1NiF^ существенно меньше, чем в случае К№Е,. Этого, 
по-видимому, следует ожидать в связи с тем, что в К^Е՝ ионов ^iշ- 
в 1 с .и меньше, чем в KNiFi. Сравнение спектров обоих кристаллов не 
позволило обнаружить какую-либо аналогию в их построении.

На рис. 2 и 3 приведена идентификация спектра К№Е2, проведенная 
в работах [8. 9] с использованием известных оптических частот колеба
тельного спектра: поперечных оптических фононов в точке Г(к=0)



Оптический спектр поглощения двумерного аитиферромагнетика 461

Рис. 3. Спектры поглощения KNiF^ и K2NlF^ в области 
перехода 3A2g -» 3T\g при Т = 4,2Кс.

ГОХ (Г) = 150 сж՜1, ТО2 (Г) = 248 см֊1,

ТО, (Г) = 469 сж՜1, О։(Г) = 387 сж՜1 и поперечного акустического фо
нона в точке X на границе зоны Бриллюэна — ТА (X) = 68 см՜1.

Переход 3Aig —•1Tig в K^iF^ представляет собой широкую полосу 
с диффузной тонкой структурой на длинноволновом краю, дифференциро
вать которую, а тем более изучить свойства отдельных компонент деталь
но не представлялось возможным (см. рис. 2). Сравнение рис. 2 и 3 не 
позволяет обнаружить аналогию в построении спектров двух рассмотрен
ных переходов в KtNiF՝.

Наиболее подходящим для детального исследования представляется 
спектр, связанный с переходом 3А2 —* 3T’g (рис. 3). Структура спектра 
типична для соединений двухвалентного никеля: широкая интенсивная по
лоса с тонкой структурой с длинноволнового края, из которой наиболее 
интенсивная полоса v = 23579 сж՜1 наблюдается только в ст-поляризации 
(E_LCj. Исследование этой структуры в поляризованном свете показало, 
что все ее полосы электрически-дипольные (на рис. 3 а- и а-спектры совпа
дают).

В структуре перехода 3А2 -»3 T’g не обнаружены магнито-дипольные 
полосы с длинноволнового края, которые можно было бы считать чисто
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экснтонными. Полосы тонкой структуры не реагируют на внешнее магнит
ное поле напряженностью до 24 кэ (рис. 4). _ часто ֊ ।

Отметим характерные особенности поведения полосы V —23579 с.ч , 
которые удалось проследить наиболее детально. При повышении темпера
туры интенсивность полосы V֊՜ 23579 см 1 резко падает, полоса практи
чески исчеааег при Т~80°К (7\ = 97,1°К). При этом полоса сдвигается 
в длинноволновую сторону и уширяется. Между сдвигом и уширением су-

Рис. 4. Спектры поглощения К^МР^ в области перехода 
3/1 .,_ —» 3Т՞^ в присутствии внешнего магнитного поля при 

Т - 4,2 К.

ществует линейная зависимость, т. е. они изменяются с температурой пз 
одинаковому закону. Поведение изученной полосы с температурой позво
ляет сделать предположение о ее связи с установлением в кристалле маг
нитного порядка. Отсутствие же влияния внешнего магнитного поля сви

детельствует о том, что полоса ¥ = 23579 с.ч՜1 связана с возбуждением, охва
тывающим одновременно несколько ионов никеля с противоположно на
правленными спинами. Поляризация полосы совпадает с ожидаемой для 

экситон-магноянсго перехода [17].
Для анализа тонкой структуры перехода ’^^-^’Г^ использовались 

экспериментально измеренные в настоящей работе (при комнатной тем
пературе) значения пяти оптически активных колебаний кристаллической 

решетки КМЕ^. чФ։ = 70, ^=104, ^ =140, *Ф։=184 и *ф. = 248слг։ 

и максимальная частота магнона ?н =312 сл։՜1 на границе зоны Брил
люэна Кг№Р4, которая с наибольшей вероятностью должна проявлять
ся в формировании экситон-магнонных полос [17]. В таблице приведе
на возможная идентифика ция полос тонкой структуры перехода
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Возможная идентификация спектра поглощения 
K^NiF^ в области перехода ’4^-» 3T2g

Таблица

Полоса v, см 1 Идентификация

v,o = 23267 чисто экситонная
23345 ֊'oo +ЧФ1
23374 ■'ио +’Ф,
23401 ■'00 +*Ф.

23426 "'ОО +*Ф։

23449 ■'00 т^ф,

23527 voo+^.
23579 ■'оо +\и

3А2 —►3 Т^ в К2МР\. За начало отсчета выбирается переход ^и, соот
ветствующий запрещенному чисто ^экситончому переходу. Наиболее 
интенсивная полоса V = 23579 см՜1, 'отстоящая от v00 на величину 
максимальной частоты магнона vи — 312 см՜1, может рассматриваться 
как экситон-магнонный переход. Все остальные полосы отстоят от *00 
на величины, соответствующие известным оптически активным коле
баниям решетки К2№Р€, и могут рассматриваться как экситон-фонон- 
ные. Их появление понятно в рамках обычного электронно-колебатель
ного анализа с использованием известных оптических частот колеба
тельного спектра К2№Р^

Следует отметить, что построение спектра К^1Р1 отличается от слу
чая соединений двухвалентного марганца, для которых за чисто экситонны- 
ми полосами следуют экситон-магнонные, а затем полосы с участием фоно- 
нов. В спектре K2^iF^ вначале идут более слабые экситон-фононные поло
сы, а затем интенсивная экситон-магнонная. Это отличие связано с ано
мально большой величиной частоты магнона на границе зоны Бриллюэна, 
которая значительно превышает известные фононные частоты.
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K..eNU-\ ԵՐԿՅԱՓ ԱՆՏԻՖԵՐՈՄԱԴՆԵՏԻԿԻ ԿԼԱՆՄԱՆ ՕՊՏԻԿԱԿԱՆ
ՍՊԵԿՏՐԻ ՆՈԻՐՐ ԿԱՌՈՒՑՎԱԾՔԻ ՐՆՈԻ8ՌՐ

Ա. Ի. ՈեԼՏԱնՎԱ, Վ. 2. 2ՈՎ2ԱՆՆԻՍ8ԱՆ

Ասածին անէյամ փորձն ականորեն հետազոտված ե նույնականացված Հ K^NlF^ Լրկչափ 
անտիֆերոմսւղնետիկի կ[տնման օպտիկական սպեկտրը T 4,2 К ղևպրամւ

THE NATURE OF FINE STRUCTURE OF AN OPTICAL 
ABSORPTION SPECTRUM OF A TWO-DIMENSIONAL

K..NiF, ANTIFERROMAGNETIC

A. I. BELYAEVA, V. O. OGANESYAN

For the first time the optical absorption spectrum of the two-dimezsional 
K}NlFt antiferromagnetic at T 4,2 K was experimentally studied.


