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Исследована температурная зависимость динамики перемагничивания хирального молекулярного ферри-
магнетика [Mn{(R/S)−pn}]2[Mn{(R/S)−pn}2(H2O)][Cr(CN)6]2 при низких частотах 1−1400Hz, характерных
для движения доменных стенок. Установлено, что на диаграмме Коула−Коула идентифицируются режимы
релаксации (при температурах T > 10K) и ползучести (при T < 10K) доменных стенок, и извлечены
основные параметры, определяющие эти режимы и переход между ними. Показано, что количественные
закономерности перехода между режимами движения доменных стенок отвечают представлениям о
конкуренции вкладов двух механизмов в торможение доменных стенок (периодического рельефа Пайерлса
и случайных дефектов структуры).

Работа выполнена при финансовой поддержке гранта РФФИ № 14-02-31022 мол_а.

1. Введение

Металлорганические ферромагнетики, синтезиро-
ванные в химических лабораториях и допускающие
химический и спиновый дизайн (модификацию
структуры кристаллов, их спиновой структуры
и магнитных свойств), демонстрируют ряд новых
фундаментальных явлений, связанных с нелинейными
спиновыми возбуждениями [1–6]. В [2–5] обсуждались
образования нового типа — спиновые солитоны.
Несмотря на активность в исследовании молекулярных
ферромагнетиков, о доменных стенках в материалах
этого класса практически ничего не известно.
Существуют лишь гипотезы о том, какими они
могут быть [7]. Особая специфика доменных стенок
в молекулярных магнетиках очевидна. В металл-
органических ферримагнетиках период решетки
оказывается сопоставимым с шириной доменных
стенок, узость которых обусловлена слабым обменным
взаимодействием [8]. Это приводит к тому, что
их динамика оказывается зависимой не столько от
дефектов структуры, сколько от фундаментального
периодического рельефа Пайерлса. Кристаллическая
структура молекулярного ферримагнетика
[Mn{(R/S)−pn}]2[Mn{(R/S)−pn}2(H2O)][Cr(CN)6]2, вы-
бранного нами для исследований, была детально
определена в [1], а о высокочастотных нелинейных
возбуждениях в нем сообщалось в [2–5]. В [6] были
установлены основные режимы движения доменных
стенок в [MnII(H(R/S)−pn)(H2O)][MnIII(CN)6] · 2H2O,
дебаевское упругое колебание между препятствиями
(relaxation), ползучесть (creep), скольжение (slide) и
надбарьерное движение (switching). Было показано,
что переходы между упомянутыми режимами
возникают при увеличении амплитуды переменного

магнитного поля, инициирующего движение доменных
стенок, либо длительности его приложения в
одном направлении (т. е. при уменьшении частоты
переменного магнитного поля). Нами установлено,
что в соответствии с количественными оценками
режимами, чувствительными к периодическому
потенциалу Пайерлса, являются лишь релаксация
и ползучесть [6]. Для установления роли дефектов
и рельефа Пайерлса в динамике доменных стенок
нужны количественные характеристики этих двух
режимов, чувствительных к кристаллическому рельефу.
Поэтому цель данной работы заключалась в извлечении
параметров ползучести и релаксации доменных стенок
из низкочастотной динамики перемагничивания
магнитохирального молекулярного ферримагнетика
[Mn{(R/S)−pn}]2[Mn{(R/S)−pn}2(H2O)][Cr(CN)6]2.

2. Методика

Химический синтез Yellow Needle
[Mn{(R/S)−pn}]2[Mn{(R/S)−pn}2(H2O)][Cr(CN)6] под-
робно описан в [1]. Две цианидные группы каждого иона
[Cr(CN)6]

3− соединены с двумя ионами Mn2+, образуя
геликоидальные петли вдоль кристаллографической
оси c , а четыре оставшиеся цианидные группы
соединяют смежные петли. Один хиральный лиганд
(S/R)−pn связан с ионом Mn2+, а два других
координированы двумя другими ионами Mn2+, которые
участвуют в образовании петель. Кристаллы Yellow
Needle являются хиральными 3D-ферримагнетиками
с температурой Кюри Tc = 53K, ось легкого
намагничивания направлена вдоль оси c .
В нашей работе для измерения динамической магнит-

ной восприимчивости χ использован СКВИД-магнито-
метр MPMS 5XL Quantum Design в режиме переменного
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магнитного поля с частотой ν = 1−1400Hz, амплитудой
hAC = 2Oe при температуре T = 4.5−45K. В процессе
измерения переменное магнитное поле hAC поддержива-
лось с точностью 0.01Oe, а температура образца — с
точностью 0.1K.

3. Экспериментальные результаты

Частотные зависимости действительной χ′ и мни-
мой χ′′ частей магнитной восприимчивости χ = χ′ + iχ′′

были получены в диапазоне частот ν = 1−1400Hz в ин-
тервале температур 4.5−45K при амплитуде переменно-
го магнитного поля hAC = 2Oe (рис. 1). До начала изме-
рений образец был охлажден в нулевом магнитном поле.
Наличие диссипативной части χ′′ магнитного момента в
магнитоупорядоченных материалах обусловлено потеря-
ми энергии на движение доменных стенок под действием
переменного магнитного поля hAC , а максимумы на
зависимостях χ′(T ) и χ′′(T ) характеризуют динамиче-
ские свойства доменных стенок. Из рис. 1 видно, что
при некоторой температуре (T ≈ 10−12K) происходит

Рис. 1. Зависимости действительной χ′ (a) и мнимой χ′′ (b)
составляющих магнитной восприимчивости образца от часто-
ты переменного магнитного поля ν амплитудой 2Ое при
разных температурах в диапазоне 4.5−45K.

резкое изменение вида частотной зависимости мнимой
части магнитной восприимчивости χ′′(ν) (рис. 1, b).
Для анализа смены режимов намагничивания образ-

цов в переменном магнитном поле на основе получен-
ных частотных зависимостей χ′(ν) и χ′′(ν) были постро-
ены диаграммы Коула−Коула, т. е. зависимости мнимой
части магнитной восприимчивости от ее действитель-
ной части χ′′(χ′) при изменении частоты (рис. 2).
На рис. 2, a–c частота возрастает справа налево, как
показано стрелкой на рис. 2, d. Построение диаграмм
Коула−Коула при разных температурах является стан-
дартной процедурой, применяемой для выявления смены
режимов движения доменных стенок в условиях ограни-
ченного диапазона измерительных частот. В [9] показано,
что по мере изменения частоты переменного поля или
его амплитуды можно ожидать последовательной смены
режимов движения доменных стенок, перечисленных на
рис. 2, d. Из этих режимов мы наблюдаем в нашей работе
в чистом виде ползучесть при температурах ниже 4.5K
(рис. 2, a) и режим дебаевской релаксации при темпера-
турах выше 10K (рис. 2, c). При промежуточных темпе-
ратурах эти два режима совмещаются (см. для примера
рис. 2, b). Представляется важной последовательность
смены режимов при повышении температуры. Релакса-
ция наблюдается при более высоких температурах, чем
ползучесть, в противоположность обычной температур-
ной последовательности, наблюдаемой в большинстве
материалов, где имеется единственный механизм тормо-
жения доменных стенок.
Из общих соображений и экспериментальных данных

для тех материалов, в которых главным фактором тор-
можения доменных стенок является случайный потенци-
ал дефектов структуры [10], ясно, что по мере нагрева
образца режим релаксации должен сменяться режимом
ползучести. В условиях единственного механизма тор-
можения дефектами последовательность смены режи-
мов обусловлена тем, что при низких температурах
термоактивационное преодоление барьеров заморожено,
и наблюдается дебаевская релаксация (т. е. колебания
доменной стенки между точками закрепления). При по-
вышении температуры термоактивированные процессы
преодоления препятствий доменными стенками стано-
вятся частыми, и в результате доменные стенки двига-
ются в режиме ползучести.
В нашем случае наблюдается обратная последова-

тельность смены режимов движения доменных стенок.
Режим ползучести обнаруживается при низких темпе-
ратурах, в то время как релаксация в основном прояв-
ляется при высоких температурах (рис. 2, а–с). Более
того, из рис. 2, b и его сравнения со схемой на рис. 2, d
следует, что режим ползучести при уменьшении частоты
магнитного поля наступает раньше, чем вырождается
режим релаксации. Эти факты свидетельствуют о том,
что режим релаксации и режим ползучести относятся
к разным системам торможения доменных стенок.

”
За-

мораживание“ одного из типов препятствий оставляет
возможность для ползучести доменных стенок через
другие препятствия.
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Рис. 2. Диаграммы Коула−Коула при частотах переменного магнитного поля 1−1400Hz, амплитуде 2Ое при температурах
T = 4.5 (a), 5 (b) и 11K (c). Сплошными линиями показаны аппроксимации экспериментальных точек: a — формулой (3) для
режима ползучести, b — формулами (1) и (3) для режима релаксации и ползучести, c — формулой (1) для режима релаксации.
d — схематическая зависимость χ′′(χ′) различных мод движения доменных стенок в ферромагнетике [9]: 1 — релаксация,
2 — ползучесть, 3 — скольжение, 4 — надбарьерное движение.

4. Обсуждение

Для получения количественной информации о ре-
жимах движения доменных стенок нами были проана-
лизированы диаграммы Коула−Коула при различных
температурах (рис. 2). При температурах 10−45K диа-
граммы Коула−Коула представляли собой полуокруж-
ности, характерные для режима дебаевской релакса-
ции. На рис. 2, c показана аппроксимация диаграммы
Коула−Коула при T = 11K формулой для дебаевской
релаксации [11]

χ′′(χ′) = −
χt − χs

2 tg[0.5(1− α)π]

+

{

(χ′ − χs )(χt − χ′) +
(χt − χs)

2

4 tg2[0.5(1− α)π]

}1/2

, (1)

где χt и χs — изотермическая (ω → 0) и адиабатическая
(ω → ∞) магнитные восприимчивости соответственно,
α — показатель полидисперсности, который характе-
ризует ширину статистического распределения времен
релаксации τr . Предельный случай α = 0 соответствует
релаксации дебаевского типа с монодисперсным значе-

нием τr . Другой предельный случай — α = 1 — соот-
ветствует бесконечно широкому распределению времен
релаксации τr . Температурная зависимость показателя
полидисперсности α показана на рис. 3. Из нее следует,
что при охлаждении спектр препятствий для движения
доменных стенок сужается, стремясь к монодисперсно-
му случаю, в то время как при повышении температуры
в область Tc наблюдается тенденция к бесконечно широ-
кому распределению времен релаксации. Этот результат
вполне ожидаемый, поскольку при нагреве начинают
преодолеваться все новые и новые типы препятствий.
При температуре ниже 10K происходит смещение

режима релаксации в область более высоких частот, и
становится возможным увидеть другой режим движе-
ния — режим ползучести. Режим ползучести — тер-
моактивированное открепление доменных стенок и их
движение через потенциальный барьер [12]. Частотная
зависимость магнитной восприимчивости в этом режиме
описывается выражением [13]

χAC(ω) = χ∞

[

1 +
1

(iωτc)β

]

, (2)

где τc — время релаксации режима ползучести, β —
дисперсия времен релаксации τc . На зависимости χ′′(χ′)
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Рис. 3. Температурная зависимость показателя полидисперс-
ности α, который характеризует ширину статистического рас-
пределения времен релаксации τr доменных стенок. Значения α
получены из аппроксимации диаграмм Коула−Коула по форму-
ле (1).

Рис. 4. Зависимость частоты максимума мнимой части маг-
нитной восприимчивости ω от обратной температуры 1/T .
Сплошной линией показана аппроксимация выражением (4) в
диапазоне температур T = 4.5−45K.

этому режиму соответствует монотонно возрастающий
участок, описываемый уравнением вида

χ′′ = (χ′ − χ∞) tg(0.5πβ). (3)

На рис. 2, a показаны диаграмма Коула−Коула при
T = 4.5K и ее аппроксимация формулой (3) для режима
ползучести. В промежуточной области, между 5 и 10K,
где наблюдаются сразу два режима движения (релак-
сации и ползучести), аппроксимация производилась с
помощью линейной комбинации функций (1) и (3)
(рис. 2, b).
В координатах χ′′(χ′) дебаевской релаксации соот-

ветствует полуокружность, которая пересекает ось абс-
цисс в точках χt и χs . Точки на вершине полуокруж-
ности χ′′(χ′) соответствуют условию ω = 2πν = 1

τr

(ν — частота переменного магнитного поля, τr — время
релаксации доменной стенки) и позволяют определить
время релаксации доменной стенки при различных тем-
пературах.
На рис. 4 показаны зависимость частоты ω = 2πν

= 1
τr

от обратной температуры и ее аппроксимация
формулой Аррениуса в области высоких температур
10−45K и в области низких температур 4.5−10K

lnω = lnω0 +
EA

kT
, (4)

где ω0 — частота, EA — энергия активации, k —
коэффициент Больцмана.
Из высокотемпературной аппроксимации были из-

влечены параметр ω0 = 50Hz и энергия актива-
ции открепления доменной стенки от препятствия
EA = 1.52 · 10−4 eV. Температура, при которой получен-
ная энергия активации превысит величину kT , составля-
ет ∼ 2K (ниже температур, при которых производились
измерения). Это свидетельствует о том, что термоак-
тивационный анализ режима движения доменных сте-
нок неприменим в наших условиях. Это согласуется с
высказанным выше утверждением о том, что движение
доменных стенок в наших образцах контролируется не
одним механизмом торможения. Более того, аномально
низкое значение приведенной оценки энергии активации
говорит о том, что механизмы преодоления препятствий
отличаются от стандартных, связанных с термоактива-
ционным преодолением локальных препятствий. На наш
взгляд, это может означать, что существенную долю
в торможении доменных стенок имеет периодический
рельеф Пайерлса [14]. Изменение наклона зависимо-
сти lnω(1/T ) при низких температурах соответству-
ет вполне реалистичным активационным параметрам
ω0 = 1.14MHz и EA = 1.10−2 eV (107K), которые под-
тверждают существование второго типа препятствий, ко-
торые по сравнению с высокотемпературным режимом
в большей степени отвечают традиционным механизмам
их преодоления доменными стенками. Эти результаты
позволяют предполагать, что при высоких температурах
доминирует дебаевская релаксация доменных стенок,
закрепленных в поле случайного потенциала дефектов
структуры, в то время как при низких температурах
наблюдается режим ползучести в периодическом потен-
циале рельефа Пайерлса, не описываемый корректно
термоактивационным анализом.

5. Заключение

Динамика движения доменных сте-
нок в молекулярном ферримагнетике
[Mn{(R/S)−pn}]2[Mn{(R/S)−pn}2(H2O)][Cr(CN)6]2 оп-
ределяется двумя конкурирующими типами препят-
ствий, которые в совокупности не подчиняются аррениу-
совской температурной зависимости и проявляют после-
довательность смены режимов (релаксации и ползуче-
сти), обратную традиционному типу движения доменных
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стенок в случайном потенциале дефектов структуры.
Это свидетельствует о возможности существенного
вклада периодического рельефа Пайерлса в торможение
доменных стенок наряду со структурными дефектами.
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