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УСПЕХИ ФШЗИЧЕСКЖХ НАУК

538.1

ТЕОРИЯ ПОГЛОЩЕНИЯ И РАССЕЯНИЯ СВЕТА
МАГНИТНЫМИ КРИСТАЛЛАМИ *)

Тору Жорин

I. ВВЕДЕНИЕ

В последние годы появился ряд работ, посвященных изучению опти-
ческих явлений, связанных с возбуждениями магнонов, в частности,
двухмагнонных взаимодействий х» 2, магнонных боковых полос 3 ' 4,
магион-фононного поглощения 5 ι 6 и рассеяния света одним или двумя
магнонами 7> 8 в некоторых антиферромагнетиках. Наиболее интересной
особенностью этих измерений является то, что электрическая компонента
поля излучения взаимодействует со спиновой системой более сильно,
чем его магнитная компонента. Другими словами, электрические диполь-
ные моменты, связанные со спинами, со спинами и фононами или со спина-
ми и экситонами, вызывают поглощение излучения. Существует зависящая
от спинов электрическая поляризуемость, которая приводит к возникно-
вению рассеяния света спинами. То, что динамические свойства спиновой
системы отражаются на электрических дипольных моментах и поляризуе-
мостях, дает возможность изучать свойства спиновых систем, используя
уже известные оптические методы.

В настоящей работе предполагается рассмотреть теорию поглощения
и рассеяния света спиновой системой с учетом зависимости электрических
дипольных моментов и поляризуемости от спинов. Для выявления сим-
метрийной природы этих величин рассматривается симметрия кристалла
и микроскопические выражения, полученные из теории возмущений. Пред-
лагаемый метод позволяет обсудить относительный вклад различных
микроскопических механизмов в двухмагнонное поглощение, одно- и двух-
магнонное рассеяние и критическое рассеяние вблизи температуры Кюри,
а также в процессы, связанные с магнонами и фононами, магнонами
и орбитальными возбуждениями или экситонами.

II. ДВУХМАГНОННОЕ ПОГЛОЩЕНИЕ

1. З а в и с я щ и й о т с п и н а э л е к т р и ч е с к и й
д и п о л ь н ы й м о м е н т

Спиновый гамильтониан системы, находящейся во внешнем электри-
ческом поле Е, должен учитывать энергию этого поля. Если при
этом существуют члены, которые линейно зависят от Е, то имеется

*) Τ 6 г и Ы о г i у a, Theory of Absorption and Scattering of Light by Magnetic
GiWals, J. Appl. Phys. 39 (2), 1042 (1968). Перевод А. А. Аскоченского.

УФН, τ 98, вып. ' 1



82 ТОРУ МОРИЯ

электрический дипольный момент Р, связанный со спинами:

где Pj — электрический дипольный момент, связанный со спином
j-го иона, а Р^ — момент, связанный с парой спинов /-го и /-го ионов.
Учитывая только квадратичные члены спиновых компонент, можно запи-
сать в общем виде

*э — L· Ά) «70ύ;ν>

Pft = л„« (SA) + 2 Г?,' * ( ^ V b ^ % ) + s d £ β [SA]3. (2)
βγ β

В приведенных выше выражениях индексы α, β и γ означали коор-
динаты х, у, ζ. Связанный с эффектом Штарка дипольный момент Р;
стремится к нулю в случае, если ;-е положение имеет центр инверсии.
Из рассмотрения кристаллической симметрии окружения /-го иона и окру-
жения пары /-го и Z-го ионов получаются различные возможные формы
тензоров Kj, Л;/, Γμ и άμ. Например, в случае расположения центра
инверсии посредине линии, соединяющей ;-й и 1-й ионы, ζίμ и Yjt стре-
мятся к нулю. Однако тензор άμ в общем случае не равен нулю.

Для примера рассмотрим фторид группы железа, имеющий кристал-
лическую структуру типа рутила. Воспользуемся системой координат,
в которой ось ζ направлена вдоль [001], оси χ и у — в направлениях
[100] (или оси ξ и η — вдоль [110]). Легко видеть, что Pj = 0 вследствие
того, что магнитный ион расположен в центре инверсии, а пμ и Г^ равны
нулю для пары эквивалентных ионов. Для пары соседних ионов, один
из которых расположен в узле, а второй — в центре кристаллической
ячейки, единственным элементом симметрии является зеркальная пло-
скость, проходящая через эти два иона и ось 2. Очевидно, что вектор π ^
параллелен этой зеркальной плоскости. Легко получить полное выра-
жение для Ψμ. Как будет показано в следующих разделах, в выраже-
нии (2) для Pji господствующее положение занимает член, содержащий
л77, если только он не равен нулю из соображений симметрии.

Рассматривая все классы кристаллической симметрии, можно сопо-
ставить коэффициенты, которые входят в уравнение (2), для различных
эквивалентных пар ионов.

2. Д в у χ м а г н о н н о е п о г л о щ е н и е 2 ' 9 ' 0 4 - 1 0

Для беспримесного кристалла, используя выражение (1) для зави-
сящего от спина электрического дипольного момента, тензор комплекс-
ной электрической поляризации можно подсчитать по формуле

β

χ ( ω ) - \* ^
г.1

ϋ

— ίω \ diexp( — έωί) ? dk (exp (\<Μ) Рехр ( — λ$β) Ρ (ί)>, (3)
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где
•Ц'У€\ п / ы&€= exp(-?rJPexp( —

Tr [exp( — βο%>) Α]

' г ~ квТ '

SB — спиновый гамильтониан изучаемой системы (Е = 0).
Для краткости обсудим случай простого двухподрешеточного фер-

ромагнетика, предполагая, что в уравнении (2) существенны только
те члены, которые содержат я,·;. Мы полагаем, что л^ стремится к нулю
для любой пары ионов, принадлежащих одной решетке. Спиновый гамиль-
тониан SB и электрический дипольный момент Ρ для низких температур
можно выразить, используя элементы спин-волнового оператора. Электри-
ческий дипольный момент связывается с одновременным излучением
(или поглощением) двух, относящихся к различным ветвям, магнонов с
противоположно направленными k-векторами. При этом процессе сохраня-
ется не только общий момент (или волновой вектор), но и z-компонента
общего спинового углового момента. Это требование надо считать необхо-
димым, так как полный спин Sz коммутирует как с SB, так и с Р. Это усло-
вие исключает реализацию двухмагнонного поглощения в ферромагнети-
ках, однако оно всегда возможно в ферримагнетиках. Если принимается
в расчет влияние спин-орбитального взаимодействия, иными словами,
когда SB содержит анизотропные члены и Ρ берется в общем виде из
уравнений (1) и (2), сохранение суммарной спиновой компоненты более не
является строгим требованием. Однако при этом нельзя ожидать значи-
тельного эффекта, если только анизотропия не будет достаточно большой.

Коэффициент абсорбции при 0° К при одновременном возбуждении
двух магнонов дается в виде

α (ω) = — ( ~ 8 π 2 ω £ 2 ) 2 π (к) π (k) δ (ω ~ 2 t 0*) =

~ 2

π (К) - - Υ лл exp j

(4)

J

где ρ (о)) — плотность состояний на один уровень для магнонов, а <...)ω

означает усреднение величины по энергетической поверхности ωΛ = ω.
При наличии центра инверсии в положениях магнитных ионов имеем

я(к)--я(-к). (5)
При рассмотрении уравнения (4) мы видим, что: 1) длинноволновое воз-
буждение двух магнонов очень слабое (см. уравнение (5)), а магноны
с меньшей длиной волны возбуждены более сильно; 2) степень возбуж-
дения определяется расположением к относительно кристаллических
осей, поскольку в общем виде анизотропный вектор к зависит от л (к);
3) плотность магнонных состояний отражается на форме анизотропии;
можно исследовать сильные линии и крутизну излома с учетом большой
плотности состояний вблизи границы зоны Бриллюэна и критических
точек Ван-Хова на граничной поверхности; 4) тензор коэффициента
поглощения, заданный уравнением (4), может быть достаточно анизотроп-
ным, т. е. интенсивность поглощения поляризованного света зависит
от направления его поляризации.

Для примера обсудим антиферромагнитный фторид группы железа.
Проведя подсчет л μ для соседних пар, образованных ионами, один

6*
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из которых находится в узле, а другой — в центре ячейки, мы можем
рассчитать л (к). Видно, что при поляризации света параллельно или пер-
пендикулярно оси ζ наиболее сильно возбуждены магноны с к вблизи
точки Л (±π/α, ±π/α, ±л/с) или вблизи точки Χ (±π/α, 0, 0) и (0, ±π/α, 0),
т. е. только в критических точках. Детальный расчет формы кривой был
проведен Алленом, Лаудоном и Ричардсом 2. Результаты довольно хорошо
совпадают с экспериментом. Недавно были опубликованы работы по экспе-
риментальному наблюдению двухмагнонного поглощения в MnF2, FeF2,
GoF2 и MnCO3

 9 a. У NiF2 пик поглощения не наблюдался, хотя его и пред-
сказывали вблизи 200—250 см'г 9 ' 0 а. Наблюдаемые двухмагнонные
линии не сдвигаются при приложении внешнего магнитного поля. Это
легко понять, так как два одновременно возбудившихся магнона принад-
лежат двум ветвям спиновых волн. Возбуждение уменьшает спин каждой
из подрешеток на единицу, сохраняя энергию Зеемана. В случае NiF 2

ожидается, что частота поглощения линейно зависит от внешнего маг-
нитного поля. Следовательно, это вещество является слабым ферромаг-
нетиком с неколлинеарным расположением спинов η · 9 а .

3. И с т о ч н и к и э л е к т р и ч е с к о г о д и п о л ь н о г о
м о м е н т а , с в я з а н н о г о с п а р о й и о н н ы х с п и н о в

Существует множество микроскопических механизмов, которые могут
привести к возникновению дипольного момента, связанного с парой
ионных спинов. Задача сводится к спиновому взаимодействию с внешним
электрическим полем. Рассмотрение на основе теории возмущений приво-
дит к случаям изотропного и анизотропного обменного взаимодействий.
В качестве возмущений берем взаимодействие электрона со светом S6'eni
межъионное кулоновское взаимодействие SSc обменного и мультиполь-
мультипольного типов и спин-орбитальное взаимодействие SB so-

Наиболее простой и, вероятно, в большинстве случаев наиболее важ-
ный механизм предложен в работе 12. Он задается возмущением второго
порядка, содержащим недиагональные члены обменной энергии и диэлек-
трический дипольный момент. Следовательно, этот механизм не включает
снин-орбитальное взаимодействие. Суммарный электрический дипольный
момент выражается в форме первых членов уравнения (2). Порядок
величины этого вклада оценивается из соотношения

где (а | er \ g) — электрический дипольный матричный элемент, / — не-
диагональная обменная энергия, а АЕ (а •<- g) —энергия возбуждения
нечетного состояния. В MnF2 и FeF2 АЕ (а +- g) ж 105 см'1; J может
иметь тот же порядок, что и обычная обменная постоянная, или быть
больше из-за вытянутости орбит возбужденного состояния. Таким образом,
мы оценили η ~ 10~5—10~4 а. е. как приемлемую величину для объясне-
ния наблюдаемой интенсивности двухмагнонного поглощения в этих кри-
сталлах. Можно подсчитать энергию переноса заряда между положитель-
ными и отрицательными ионами. Она может быть сравнима по порядку
с величиной π, оцененной ранее .

В настоящее время трудно дать теоретическое объяснение направле-
ния π, определенного экспериментально.

Можно предложить другие механизмы, включающие спин-орбиталь-
ное взаимодействие 1 4. Учет энергии спин-орбитального взаимодействия
вносит вклад во второй и третий члены уравнения (2), в то время как
энергия нечетного состояния спин-орбитального взаимодействия — в анти-
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симметричные члены уравнения (2). Эти механизмы имеют более высо-
кий порядок, чем рассмотренный выше. Следовательно, когда спин-
орбитальная энергия значительно меньше, чем энергия возбуждения
нечетного состояния АЕ (е <- g), можно ожидать, что анизотропные вто-
рой и третий члены в уравнении (2) окажутся меньше, чем изотропный
первый член. Это возможно для MnF2, где λ/ΑΕ меньше, чем 10"2,
tr, вероятно, для FeF2 (λ/ΑΕ ^ ΙΟ"1) и NiF 2 {ПАЕ <Г 4-10 2 ). Рассматри-
ваемая задача подобна случаю обычных сверхобменных взаимодействий
изотропной и анизотропной природы. Анизотропные члены должны быть
более существенны в CoF2, так как в нем наблюдается наиболее сильное
спин-орбитальное взаимодействие.

Приведенное выше утверждение, что в уравнении (2) преобладают
члены, содержащие л, подкрепляется фактом, что наблюдаемые интен
сивности двулмагнонного поглощения для MnF2 и FeF2 имеют один поря-
док 3. При преобладании механизмов, включающих спин-орбитальное
взаимодействие, интенсивности двухмагнонного поглощения в MnF2

и FeF2 должны были бы значгпельно отличаться вследствие различия
порядка величин λ/ΑΕ.

Экспериментально установленная величина области jtji - rt (Ry- — R;)
не слишком мала 2; π (R) ~ ехр (— R/0,4a) (a — постоянная решетки
вдоль оси х). Этот факт не является неожиданным, так как формула
преобразования содержит высокоэнергетические возбужденные состояния,
которые могли бы включать орбитали в твердых телах.

Механизмы, включающие фононы через магнитоупругое взаимодейст-
вие, изучались в работе 1Ь.

4. Н е к о т о р ы е п е р с п е к т и в ы

Опубликованные экспериментальные результаты ограничены фтори-
дами группы железа, хотя двухмагнонное взаимодействие может наблю-
даться у широкого класса антиферромагнетиков и у всех ферримагне-
тиков.

В ферримагнетиках должны всегда существовать электрические ди
польные моменты, связанные с парой ионных спинов. Следовательно,
два иона, принадлежащие к различным подрешеткам, не эквивалентны.
Экспериментальное изучение подобных двухмагнонных поглощений создает
интересное поле для исследований в далекой инфракрасной и инфра-
красной спектроскопии. Следует обратить внимание на возможность
линейного штарк-эффекта для пары ионов с отличным от нуля it3i и линей-
ного сдвига спин-волновы\ частот при приложении электрического
поля, если π (0) Φ 0 9.

III. РАССЕЯНИЕ СВЕТА СПИНОВЫМИ СИСТЕМАМИ

1. З а в и с я щ а я о т с п и н а э л е к т р и ч е с к а я
п о л я р и з у е м о с т ь и р а с с е я н и е с в е т а

Теория рассеяния свеча магнитными кристаллами развивалась Лаудо-
ном 1 6, частично Эллиотом и Лаудоном 1 7, Шеном и Кломбергеном 1 8,
Флёри, Порто и Лаудоном 8 и Морией 1 9. В настоящей работе обсуж-
дается подход, который позволяет использовать зависящую от спина
электрическую поляризуемость19. Он естественно вытекает из метода,
разобранного в предыдущей главе. Зависящая от спина электрическая
поляризуемость для изменения волнового вектора q можег быть записана
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в виде

где

α } ω ) - Σ (
μ

й )ехр(-

Χ_ίμ (СО) ^

μ. ν

( - iqRj), (6)
i, г

(ω) S^S^ + ...
μ, ν

(ω) Χ"1 / \ С С ιa j i = Z J α .» .μν W ώ ί μ ώ ' ν Ί . . .
μ, ν

являются электрическими поляризуемостями, связанными с ионным спи-
ном и с парой спинов /-го и /-го ионов; V — объем кристалла. Здесь
использовалось длинноволновое приближение. Если электрическое поле
падающего излучения задается формулой Е о exp (kor — о)0£), к-я фурье-
компонента индуцированного электрического дипольного момента имеет
вид

Рь (ί) = α £ 4 0 (ί) Εο exp {i (kor - ωοί)},
(ω) / 4ν /ΐίο?ΐ?\ (ω) / it&€ ()

< J ( i ) - e x p ^ - j a ^ ' e x p ^ ^ -

где Ш — спиновый гамильтониан рассматриваемой спиновой системы.
В уравнении (7) подразумевается, что индуцированный момент модули-
руется относительно медленным движением спиновой системы, описы-
ваемой спиновым гамильтонианом. Это приближение аналогично адиаба-
тическому приближению в теории комбинационного рассеяния волнами
решетки.

Рассеиваемое излучение описывается как излучение электрического
диполя, определяемого уравнением (7). Поток энергии рассеянного излу-
чения с частотами ω ~ ω -\- άω в телесный угол dQ в направлении R
дается формулой

dQ du> [ Т Т Г ^ Р Г ] I dt

где к — волновой вектор рассеянного излучения, а г = R/| R . Используя
уравнение (7), получим дифференциальный коэффициент поглощения
в виде

йdt exp {i (ω - оз0) i}<eoa
(^Vfco (0) (1 - rr) а й 0 (/) e0). (9)

где е0 — единичный вектор, параллельный вектору электрического поля
падающего излучения. Энергии потоков рассеиваемого и падающего излу-
чений относятся как ω/ω0. Это обычно является хорошим приближением
для замены а^о) на однородную поляризуемость (q = 0 ) , за исключе-
нием случая сильной зависимости q от а ч вблизи q == 0, что реализуется
в случае критического рассеяния.

2. С и м м е т р и и н о е р а с с м о т р е н и е

Поскольку зависящая от спина поляризуемость α ( ω ) должна преоб-
разовываться как тензор поляризуемости, ее независимые компоненты
даются как коэффициенты полиномов спиновых компонент, квадратичных
относительно электрического поля и инвариантных относительно кри-
сталлических симметрийных операций и компонент электрического поля.
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Для α$·ω) рассматривается точечная симметрия относительно /-го иона,
а для а,? — кристаллическая симметрия относительно пары /-го и /-го
ионов. Поляризуемость α ( ω ) должна удовлетворять симметрийным тре-
бованиям для основных кинетических коэффициентов или тензора полных
проводимостей.

В присутствии внешнего магнитного поля тензор af (ω) должен быть
антисимметричньгм, а α^ν и otj/v — симметричными. В предположении
отсутствия поглощения получаем, что α<ω> — эрмитовский тензор. Там,

г f (ω) (ω)

где это не приведет к недоразумениям, мы оудем ооозначать щ и ац
сокращенно через с^ и а,·;·

а) П о л я р и з у е м о с т ь ац, с в я з а н н а я с о д н и м
и о н н ы м с π и н о м. В соответствии с изложенными выше замечания-
ми следует, что линейный по спиновым компонентам первый член в урав-
нении (6) имеет гиротропную природу и связан с вращением Фарадея 18> 2 2 .
Из-за требований симметрии для полной проводимости этот член должен
стремиться к нулю при ω —>- 0. Например, а,- для узлов в фториде груп-
пы железа дается в виде

/0 0 0 \ / 0 0 —ίαΛ / 0 iaG 0\

aj = i 0 0 ΐα4 \Si-\- 0 0 0 \Sn + — ία6 0 0 \SZ. (10)

\0 —iV/4 0 / \iab 0 0 / \ 0 0 0/
Здесь мы пренебрегли нелинейными членами спиновых компонент. Полное
выражение с квадратичными членами дано в работе 1 9 . Выражение для α. ι
объемноцентрированных положений получается перестановкой индек-
сов 4 и 5 в приведенном выше выражении (10).

б) П о л я р и з у е м о с т ь α μ, с в я з а н н а я с п а р о й
и о н н ы х с п и н о в . Для краткости в спиновых компонентах рассма-
триваются только билинейные члены. Основное выражение для компонент
тензора дается в форме

ρ, τ ρ,τ

здесь все члены симметричны относительно индексов μ и v; Qji и Rji —
соответственно симметричный и антисимметричный тензоры относительно
взаимодействия двух ионных спинов (или индексов ρ и τ), a Qf^ стре-
мится к нулю ( 2 CSTPD ~ 0)- ^сли центр инверсии расположен посре-

Р

дине между двумя ионами, антисимметричные члены, содержащие Я^,
стремятся к нулю. Как будет показано позже в этой главе, в уравне-
нии (11) доминирует первый член.

Для примера приводится выражение Рд для восьми соседних пар
ионов во фториде группы железа (один ион каждой пары расположен
в узле, другой — в центре объема):

/Vi ι / Pi ° ±рЛ
1 = 0 р, 0 .

(12)

о о \
М)2- Р0-2 1 / ^ \

0 Pi dzPb -\0 ± р 5 р3/

Индексы ± 1 , ± 2 , ± 3 и ± 4 соответствуют координатам ± (1/2, 1/2, 1/2),
±(1/2, -1/2, 1/2), ±(1/2, 1/2, -1/2) и ±(-1/2, 1/2, 1/2). Полное выра-
жение для уравнения (11) дается в работе 1 Э.
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3. П р о и с х о ж д е н и е з а в и с я щ е й о т с п и н а
э л е к т р и ч е с к о й п о л я р и з у е м о с т и

Понятие электронной поляризуемости, связанной с ионными спина-
ми, вытекает из квантовомеханической теории возмущения. Рассеяние
света, вызванное спиновой системой, задается членами ряда, получен-
ного из теории возмущений, которые квадратичны в Шеп и линейны в SB с
и S£so- В дальнейшем мы обсудим выражения для этих членов в соот-
ветствии с возрастанием порядков.

а) В о з м у щ е н и е т р е т ь е г о п о р я д к а . В антисимметрич-
ную часть электрической поляризуемости, связанной с единичным ионом,
дают вклад члены третьего порядка в ряде теории возмущений, которые
линейны в S6QO (уравнение (10)). В то же время члены, линейные в Жс,
дают вклад в симметричную часть поляризуемости, связанной с парой
ионных спинов (первый член в уравнении (11)). Это легко показать в пред-
положении, что все матричные элементы для ρ и I могут быть взяты мни-
мыми, а элементы для SB с — вещественными. Полное выражение получено
в работе 1 9. Порядок величины этих членов может быть оценен по соот-
ношениям

^ θ | (g | gr | а) |э λ
W-лг -^

I'm \ \ } m i

где AE0 & Εa — Ee — %ω0 — энергия возмущения нечетного состояния
с вычетом энергии фотона, АЕ меньше АЕ0 и энергии возмущения четного
состояния, а Θ — фактор редукции, стремящийся к нулю, если ω0 —>• 0.
Если энергия фотона %ω0 меньше энергии возмущения нечетного состоя-
ния, то

w ~ ΑΕϋ-\-2%ω0 ·

Роль фактора Θ особенно важна в случае, когда удовлетворяется
неравенство АЕ0 > %ω0. Для переходов металлических ионов, где наиниз-
шая энергия возмущения нечетного состояния порядка 105 еле"1, Θ « 1/6
при энергии света, равной 2-Ю4 см'1. Переход электронов между раз-
личными ионами можно также рассматривать как возбуждения нечет-
ного состояния. Хотя энергия возбуждения в этих процессах меньше
(6—7 эв в фторидах), матричные элементы для ρ также будут меньше.
Для %ω0 да 2-104 см'1 имеем θ да 1/4.

б) В о з м у щ е н и е б о л е е в ы с о к о г о п о р я д к а . Посколь-
ку ряды, полученные из теории возлтущений, представляют собой разло-
жение по степеням (λ/ΑΕ) и (ЛАЕ), члены более высоких порядков менее
важны, когда параметры разложения малы, как это бывает в обычных
случаях. Детали вопроса разобраны в работе 19. Однако здесь мы отме-
тим, что члены четвертого порядка, билинейные в SB с и SBso^ вносят
основной вклад в Rji, а члены пятого порядка, линейные в о$с и квад-
ратичные в $£so, увеличивают Qn в уравнении (11).

4. Р а с с е я н и е с в е т а с п и н о в ы м и в о л н а м и

При низких температурах зависящая от спина поляризуемость может
быть выражена через элементы спин-волновых операторов, и в резуль-
тате мы получим одномагнонные процессы, двухмагнонные процессы
и т. д. В подобных процессах рассеяния сохраняется полный момент.
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Хотя момент фотона пренебрежимо мал (длинноволновое приближение),
в одномагнонных процессах рассеяния рассеивают свет только магноны
с к — 0, а два магнона могут одновременно рассеивать свет при наличии
противоположных компонент (к и —к). Хотя расчет интенсивности рас-
сеяния простой, но он должен проводиться для каждого объекта. Здесь
мы обсудим случай антиферромагнитных фторидов группы железа.

а) О д н о м а г н о н н ы е п р о ц е с с ы . Запишем не равные нулю
элементы тензора поляризуемости, связанной с одномагнонными процес-
сами, для случая фторидов группы железа в виде

aj

~ — ( -h )

где Slq и S2q есть q-фурье-компоненты спинов в первой и второй нодре-
шетках. В случае, когда падающее излучение поляризовано вдоль направ-
ления η, свет, рассеивающийся в направлении ξ, поляризован вдоль
направления ζ. Дифференциальное поглощение получается из уравне-
ний (9) и (15), при использовании флуктуационно-диссипативной теоре-
мы, в виде

d~h ω ( ) ω 3 h Q , . , ,

X Wix'kiq, v) !-aLxgg(q, ν)] (ν = ω — ω0), (16)

где χ" (q, ν) и χ" (q, v) — мнимые части волнового вектора и частотно-
зависимых магнитных восприимчивостей для однородного и быстроме-
няющихся полей. Стоксову и антистоксову процессам соответствуют отри-
цательная и положительная величины ν. Проблема сводится к расчету
частотно-зависимых восприимчивостей, которые могут быть выведены
с помощью различных приближенных методов, например в приближении
молекулярного поля 1 9. Во всяком случае, мы видим из уравнения (16)
и температурной зависимости χ" и χ", что интенсивность рассеяния
уменьшается при увеличении температуры. Это утверждение удовлетво-
рительно согласуется с экспериментом. Грубо оцененный теоретический
порядок величины коэффициентов поглощения для FeF2 равен 10"12 —10"10.
Меняющийся во времени фактор Θ & 1/30 оценивался по величине энер-
гии возбуждения нечетного состояния, равной 105 слг1, и энергии фотона,
равной 2-104 см~х. Рассчитанные величины дают удовлетворительное
согласие с полученными экспериментально 7. Для MnF2 необходимо
ввести множитель 10"2 — 10~4.

Одномагнонное рассеяние может наблюдаться для широкого круга
магнитоупорядоченных кристаллов. Правила их отбора легко вытекают
из теоретико-группового рассмотрения магнонных типов колебаний 17

или получаются указанным в данной работе путем. Можно рассмотреть
интересную возможность изучения рассеяния света на магнонах в спи-
ральных антиферромагнетиках. В ферромагнетиках обычно имеются
только акустические типы колебаний спиновых волн. В связи с этим
может представить интерес изучение бриллюэновского рассеяния 1 6.
Общая формула для интенсивности рассеянного света, приведенная
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в данной работе, использована для конечных температур. Температурная
зависимость интенсивности рассеяния света спиновой системой может
быть рассчитана с помощью различных приближенных методов.

б) Д в у х м а г н о н н ы е п р о ц е с с ы 8 · 1 9 . Основной вклад
в двухмагнонные процессы дает первый член уравнения (11), билинейный
по ионным спинам. С помощью спин-волнового оператора рассматривае-
мая часть поляризуемости может быть выражена в форме

(17)

3

В случае фторидов группы железа из рассчитанного Ρ (к) можно
видеть, что компоненты ξξ и ηη тензора рассеяния связаны с магнонами
главным образом вблизи Г-точки или Λί-точек (±π/α, ±π/α, 0), zz-ком-
понента — вблизи Г-точки, а ξζ- и ηζ-компоненты — вблизи Л-точек
(0, ±π/α, +л/с), (±л/а, 0, ±я/с). Это утверждение совпадает с наблю-
дениями7- 8.

Флёри, Порто и Лаудон 8 провели численный расчет интенсивности
рассеянного света в зависимости от частоты и получили удовлетвори-
тельное согласие со своим экспериментом на MnF2. Интересно отметить,
что правила отбора в k-пространстве двухмагнонного рассеяния значи-
тельно отличаются от правил для двухмагнонного поглощения. Относи-
тельная интенсивность двух- и одномагнонного рассеяния описывается
формулой 1 9

(ι , Λ I -\-а о I — - — I
+ \ANziJiS2) ] ~ \ АК )

где D — константа одноосной анизотропии, a d — обычно малая вели-
чина. В FeF2, где (А^/^/ЧЮ 1 / 2 « 1, d порядка 0,1—1, хотя в MnF2,
где (K/ANziJiS2)1/2 ~ 0,07, эта величина может быть равна 1,5—15,
поскольку можно ожидать, что а_ на порядок меньше, чем а+.

Интенсивность двухмагнонного рассеяния зависит от магнитного
упорядочения. Наибольший член электронной поляризуемости с Ρ μ
в уравнении (11) вносит значительный вклад в двухмагнонное рассеяние
в антиферромагнетиках и ферримагнетиках. Это не осуществляется в фер-
ромагнетиках, за исключением случая, когда энергия магнитной анизо-
тропии сравнима с обменной энергией.

5. К р и т и ч е с к о е р а с с е я н и е

Ранее было показано, что рассеяние света магнонами при повыше-
нии температуры становится слабым, а линии уширяются, выше точки
Кюри парамагнитное рассеяние света слабое и размытое. Однако вблизи
Тс ожидается критическое рассеяние света рассматриваемой спиновой
системой. Для обсуждения можно использовать общую формулу (9),
данную в начале этой главы.

а) Ф е р р о м а г н е т и к и . Допустим для краткости, что в эле-
ментарной ячейке находится только один магнитный ион, и рассмотрим
действие электронной поляризуемости, связанной со спином одного иона,
которая, как предполагается, описывается уравнением (10).

В качестве примера рассмотрим падающий свет, поляризованный
в направлении ξ (Ео || ξ), с волновым вектором к0, параллельным оси η.
Тогда свет, рассеиваемый в направлении 2, поляризован в направле-
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нии η, а свет, рассеиваемый в направлении ξ, имеет эллиптическую поля-
ризацию. Нами будет обсуждаться интенсивность рассеяния для волно-
вого вектора рассеиваемого света к, лежащего в плоскости η, ζ. Обозначим
угол рассеяния через Θ, вектор рассеяния q зададим соотношением | q | ̂ >
^ 2kd bin (θ'2), а дифференциальный коэффициент затухания рассеивае-
мого света, поляризованного в направлении η (Ε j| η),— формулой

σο

(—-—1 ч — -~- j- \ (it exp {/ (ω-—ω0) t) a\ sin2 0 (S_qzSqz (t); =

1 Ο)(ιίΐ)"' Я V 2 · 9 Г» " / \ / 1 О \
-- — —~ τ—, ттгг-^—г ас s in 2 θ-у (σ. ν ) . (18)

ν (Λ л^-μ·), exp (βΛν) — 1 G Λ « ^ ' ' ν '

Выражение для случая, когда Ε || 2, может быть получено заменой
d\ sin2 θ и ζ в предыдущем выражении на а\ cos'' 0 и η. Проинтегрировав
выражение (18) по о), используя квазистатическое приближение, мы
приходим к
( dh \ ( ω0 \4 квТ 2 . „ ,. , п ,

-77Г Ж I - ^ ~ T V
 al S1H 0 · Ίζζ ((I. 0) =

-1 (ωη) s i n 2 0·7,-7 (((, 0) /Jiiv

где С — постоянная Кюри. Эти выражения могут быть использованы
для анализа критического рассеяния света ферромагнетиками. В соот-
ветствии с приближением молекулярного поля для изотропного ферро-
магнетика получается

. . . Г 1 . (20)

Выражения (19) и (20) качественно представляют поведение критического
рассеяния для ферромагнетиков.

Численная величина 4̂ (ω) для типичных диэлектрических ферро-
магнетиков СгВг3 и ЕиО оценивалась по данным фарадеевского враще-
ния *):

ЕиО: Л ^ 1(Г7 для λ = 7750 А,

СгВг3: Л - 5 · Ю- для λ , . 5000 А.

б) Λ н τ и φ е ρ ρ о м а г н е τ π к и. В антиферромагнетиках не всег-
да возможно наблюдать критическое рассеяние, поскольку вектор q обычно
мал и далек от антиферромагнитного волнового вектора Qo. В случае,
если в элементарной кристаллической ячейке находится более одного
ферромагнитного иона, что справедливо для фторидов группы железа,
появляется возможность осуществления критического рассеяния. Для при-
мера рассмотрим случай фторидов группы железа. Выражение для рас-
сеяния получается из общей формулы (It), а электронная поляризуемость,
связанная с одноионным спином, дается выражением (10). Как обсужда-
лось в гл. III, п. 2, а, а6 одинакова для всех позиций ионов, в то время
как д4

 и а5 взаимно заменяются в двух различных позициях. Из этого
следует, что критическое рассеяние может наблюдаться для z\- и ηζ-ком-
понент тензора рассеяния и не может — для ξη-компоненты. Здесь рас-
сматривается случай падающего света с к0, параллельным оси ζ и поля-
ризованным в направлении η. Рассеиваемый свет вблизи Тс поляризован

*) Автор нри.шателен Диллопу (J. F. Dillon) за сообщение магнитооптических
и за обсуждение явления критического рассеяния света магнитными кристал-

лами.
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в основном в направлении ζ, а его интенсивность определяется из выра-
жения (16). В критической области важен только член, содержащий
χ (q, v). Поэтому

3 kBTc . , η — . η . / η . .
α- ^ 8 ΐ η 2 θ · χ κ ( 4 . ο), (2ΐ)

где θ — угол рассеяния. Эффект появления критических флуктуации
малой q-компоненты в выражении χ (q, ν) χ (q, 0) в приближении моле-
кулярного поля описывается выражением, подобным (20). Рассеяние
при другой геометрии может быть рассмотрено тем же путем. При срав-
нении выражений (21) и (16) можно ожидать, что в FeF2, в котором одно-
магнонное рассеяние имеет достаточную интенсивность, будет наблю-
даться критическое рассеяние.

IV. МАГНОН-ФОНОННОЕ ПОГЛОЩЕНИЕ

Разработанный в предыдущей главе метод может быть применен
к случаю индуцированного магнон-фононного электрического перехода.
Спиновый гамильтониан включает энергию внешнего электрического
поля, заданную в форме ионных смещений. Эти члены, билинейные по Ε
и смещению, представляют спин- и фонон-зависимые электрические ди-
польные моменты. Они повышают поглощение светового потока излуче-
ния при одновременном возбуждении двух магнонов и фонона. Это особен-
но важно в случае, когда в кристаллах существует независящий от спина
электрический дипольный момент. Этот механизм впервые был разобран
Мицуно и Коидэ 2 3 для объяснения боковой полосы инфракрасного погло-
щения в NiO 5. Позже Цушида 6 наблюдал аналогичное поглощение в
KNiF^ и интерпретировал его согласно этой теории.

Так как в этом механизме участвуют два магнона и фонон, расчет
по сравнению со случаем двухмагнонного поглощения значительно услож-
няется. Используя модель Эйнштейна для колебаний решетки и прибли-
жение молекулярного поля для спиновой системы, Мицуно и Коидэ
упростили проблему, описав качественно коротковолновые компоненты
для фононов и магнонов. До сих пор не разработана детально теория,
включающая выражение для магнонов. Не изучались микроскопические
механизмы констант взаимодействия: они могут быть получены распрост-
ранением рассмотренной в предыдущей главе теории на случай деформи-
рованной решетки. Магнон-фононное рассеяние света может обсуждаться
при использовании поляризуемостей, зависящих от спинов и фононов.

V. БОКОВЫЕ МАГНОННЫЕ ПОЛОСЫ

Магнонные боковые полосы, возникающие при экситон-магнонном
поглощении, могут рассматриваться с помощью развития теории, приве-
денной в гл. II. При этом учитываются орбитальные возмущения, т. е.
используются зависящие от спина электрические дипольные моменты перс-
хода. Простейший механизм, приводящий к повышению этого перехода,
задается электрическим дипольным моментом, связанным с парой ионов,
/_м и LM, в виде

Руг = Σ Лл (Ь *- a) \Sj (Ъ <- a) SJ (22)
а, Ь

где индексами а. Ь отмечаются орбитальные состояния, а индексами
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т, т — спиновые состояния; c-jam и Cjain — операторы рождения и уни-
чтожения для а,т-состояний /-го атома. Симметрийное рассмотрение,
как и в предыдущей главе, приводит к более общему выражению для
момента перехода. Однако это усложнит рассмотрение, так как прихо-
дится учитывать состояние с возбужденной орбитой. До настоящего
времени дипольный момент в форме (22) использовался только для объяс-
нения магнонных боковых полос. В теории возмущений, как обсужда-
лось в предыдущей главе, этот вклад вносят процессы второго (наиниз-
шего) порядка, содержащие недиагональные обменные интегралы 1 2 .
Члены более высоких порядков, содержащие спин-орбитальное взаимо-
действие, повышают электрические дипольные моменты переходов с раз-
личными комбинациями спиновых компонент.

При низких температурах полный электрический дипольный момент
перехода может быть записан с помощью выражений для экситонов и маг-
нонов. Расчет может быть доведен до конца с помощью точных канони-
ческих преобразований в каждом соответствующем случае. Например,
•i случае двухподрешеточного антиферромагнетика суммарный диполь-
ный момент может быть записан в виде

Ρ = Σ Σ [*t%iAZkbtk r э. с. -!- rf&B*hd1Lh -r э. с ] , (23)
к 71

где A*ik и B*k — операторы рождения п-х экситонов, распространяю-
щихся в основном в первой и второй подрешетках, соответственно а*
a bf — операторы рождения спиновых волн, которые могут быть рас-
смотрены как экситоны без орбитального возмущения; щ$ является
соответствующей линейной комбинацией фурье-преобразований ζΐμ (b<~~ a).
Если выбрана определенная экситонная область п, зависимость вектора
sink о т к может быть получена из симмегршшых рассмотрений. Так как
дисперсия экситонной области считается малой 9, форма линии магяон-
ной боковой полосы определяется главным образом вектором sink и маг-
нонными дисперсионными соотношениями. В случае MnF2 наблюдались
возбуждения, соответствующие переходу *Aig ~> *Tig и их магнонным
боковым полосам. Танабе и Гондаира 2 4 и Сэлл, Грин и Уайт 2 5 неза-
висимо получили форму щ-th. 1 асчет ζΐμ дап только для ближайших
соседей. Таким образом можно качественно объяснить наблюдаемую
форму линии боковых магнонных полос. Порядок величины интенсив-
ности поглощения для этих бокопых полос удовлетворительно согла-
суется с результатами работ 1J» 1 3 .

Не вдаваясь в детали проблемы магнонных боковых полос, сделаем
несколько замечаний.

)) Магнонные боковые полосы могут наблюдаться во всех антифер-
ромагнетиках и ферримагнетиках, но не могут наблюдаться в ферромаг-
нетиках, кроме случая, когда энергия анизотропии сравнима с обменной
энергией.

2) Воздействие магнон-экситонного взаимодействия на форму линий
бокопых полос может быть значительным в ряде случаев 9. Эта проблема
аналогична действию примеси на спиновые волны в антиферромагнетиках.

3) Одновременное возбуждение экситона и двух магнонов и т. д.
может быть возможным при учехе более высокого порядка, чем те, кото-
рые использовались при выводе уравнения (22). Обычно эти поглощения
слабее, чем рассмотренные раньше одномагнонное и одноэкситонное погло-
щения, так что они могут наблюдаться в исключительных случаях.

Институт физики твердого тела
Университета Токио
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