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Поглощение света обменно-связанными ионами
в 2D-антиферромагнетике
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Представлены результаты экспериментального изучения спектра оптического поглощения кристаллов
Rb2MnxCd1−xCl4 в области магнонного спутника экситонной полосы. Концентрация x менялась от 1.0
до 0.4. При замещении ионов марганца ионами кадмия по мере нарастания магнитного структурного
беспорядка наблюдается появление дополнительных полос поглощения. Их поведение в магнитном поле при
спин-флоп фазовом переходе, а также поведение интенсивности при изменении концентрации x позволили
заключить, что они связаны с возбуждением обменно-связанных пар ионов марганца в различном окружении
в пределах плоской квадратной решетки. На основе оптических измерений построена фазовая граница между
антиферромагнитной и спин-флоп фазами. Оценена точка магнитного протекания.

Работа частично финансировалась Целевой федеральной программой „Интеграция“ № 0017.

Богатая тонкая структура оптических спектров погло-
щения антиферромагнетиков, содержащих 3d-ионы, обу-
словлена наличием взаимодействий различной природы
в кристаллах. В области оптических частот в спектре
магнитных кристаллов кроме полос, связанных с „од-
ноионными“ электронными оптическими переходами,
наблюдаются полосы, в образовании которых участвуют
возбуждения разной природы (магноны, фононы и т. п.).
Основные черты поведения полос разной природы из-
вестны [1,2], что позволяет идентифицировать полосы
поглощения, а затем, используя данные оптических
спетров, изучать особенности энергетических спектров
возбуждений и магнитной структуры кристалла. Разупо-
рядочение кристалла, например заметная концентрация
примеси, нарушает трансляционную симметрию, и ква-
зичастичный подход, лежащий в основе описания опти-
ческих спектров, теряет смысл. Если порядок в кристал-
ле нарушается, можно ожидать качественных изменений
в оптических спектрах поглощения. Так, при введении
в антиферромагнетик магнитной примеси в спектре мо-
гут появляться дополнительные полосы, обусловленные
локализованными либо резонансными состояниями [2,3].
Нам удалось наблюдать появление новых линий в спек-
тре двумерного 2D-антиферромагнетика при замещении
магнитных ионов немагнитными в Rb2MnCl4, разбавлен-
ном ионами Cd2+.

Кристаллы Rb2MnCl4 при комнатной температуре
имеют тетрагональную структуру симмерии D17

4h. При
температуре TN = 57K в кристалле устанавливается
антиферромагнитный порядок с анизотропией типа „лег-
кая ось“, параллельная оси C4 симметрии кристалла [4].
Поле спин-флоп перехода HSF = 56 kOe. Ионы Mn2+

расположены в слоях, перпендикулярных оси C4 сим-
метрии кристалла, в узлах плоской квадратной решетки.
Межслоевое расстояние значительно превосходит рас-

стояние между ближайшими ионами Mn2+, лежащими
в одном слое. В результате внутрислоевое обменное
взаимодействие между ионами марганца на два порядка
превосходит межслоевое, что обусловливает двумерное
поведение магнитной системы кристалла.
Кристаллы были выращены в вертикальной трубчатой

печи методом Бриджмена. Спектры поглощения света
измерялись с использовалием спектрометра, имеющего
разрешение 3 Å/mm, при температуре 4.3 K. Мангнитное
поле напряженностью до 250 kOe получалось в им-
пульсном соленоиде с длительностью импульса 20ms.
Спектры фиксировались на фотопленке.
На рис. 1 приведены α-спектры поглощения света

Rb2MnxCd1−xCl4 в области частот ∼ 26500 cm−1 при
различных концентрациях x. Поглощение в этой об-
ласти обусловлено переходом 6A1g(6S) →4 T2g(4D) вну-
три 3d-оболочки ионов Mn2+. На рисунке показана
длинноволновая часть группы полос, связанная с этим
переходом. Здесь наблюдается узкая электродипольная
полоса D1 (при x = 1.0). Ее поляризация соответствует
правилам отбора для одномагнонного спутника экси-
тонной полосы. На основе магнитных [5] и магнитооп-
тических [6] измерений получена величина обменного
внутрислоевого взаимодействия между ионами Mn2+:
J/k = −5.6K. Оценка энергии магнонов с волновыми
векторами на границе зоны Бриллюэна, вносящих, как
правило, основной вклад в экситон-магнонное погло-
щение в коллинеарном антиферромагнетике, дает ве-
личину 80 cm−1. Магнитодипольная экситонная полоса
с энергией, на ∼ 80 cm−1 меньшей, чем у D1, обнаруже-
на в спектре магнитного кругового дихроизма [7]. Из-за
малой интенсивности она не наблюдалась в спектре
поглощения. На рис. 1 она обозначена как E1 (указано
ее расположение). Форма линии экситон-магнонного
поглощения для 2D-антиферромагнетика с квадратной
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Рис. 1. α-спектры поглощения света в Rb2MnxCd1−xCl4 в об-
ласти экситон-магнонного поглощения D1 при различных кон-
центрациях x: 0 — 1.0 (рассчитанная форма экситон-магнонной
полосы), 1 — 1.0, 2 — 0.9, 3 — 0.8, 4 — 0.7, 5 — 0.4.
Направление света k ‖ C4, поляризация E ⊥ C4. T = 4.3K.

решеткой вычислялась в [8]. Она зависит от многих
параметров и может быть различной. Однако в слу-
чае пренебрежения взаимодействием между экситоном
и магноном и при малых значениях параметров ре-
зонансной передачи оптических возбуждений от иона
к иону (и как следствие малой дисперсионной экси-
тонной зоны) полоса становится узкой и резко асим-
метричной. Вычисленная при таких допущениях с ис-
пользованием соотношений работы [8] форма полосы
для случая квадратной антиферромагнитной решетки
приведена на рис. 1 (кривая 0). Значение обменного
интеграла при этом взято из [6], а величина поля
анизотропии из [5]. Последняя практически не влияет
на форму экситон-магнонной полосы, однако устраняет
расходимость в выражении для формы полосы в центре
зоны Бриллюэна.
При уменьшении концентрации ионов Mn2+ в обла-

сти линии D1 появляются дополнительнеые линии (D′
1

и D′′
1 ), в то время как сама экситон-магнонная полоса D1

теряет интенсивность и при x = 0.7 практически не на-
блюдается (кривая 4 на рис. 1).
На рис. 2 представлено поведение энергии полос D1,

D′
1, D′′

1 в магнитном поле, параллельном оси C4 кристал-
лов. В антиферромагнитной фазе при спин-флоп перехо-
де все полосы α-спектра (включая появляющиеся при
разбавлении магнитного кристалла) скачком смещаются
на одну и ту же величину. Этот факт указывает на то,
что все они связаны с одним и тем же экситоном.
Величина скачка энергии полос при спин-флоп пере-

ходе почти линейно спадает с уменьшением концентра-
ции x, отражая уменьшение среднего обменного поля
при разбавлении кристалла Rb2MnCl4, и обращается
в нуль при x ≈ 0.6. На вставке к рис. 2 показана зависи-

мость поля спин-флоп перехода от концентрации ионов
марганца при T = 4.3K, полученная по наблюдению
полос D1, D′

1, D′′
1 в магнитном поле. Соответствующая

оценка критической концентрации перехода кристалла
из антиферромагнитного в неупорядоченное состояние
(xc = 0.6) хорошо согласуется с теоретическим зна-
чением для точки магнитного протекания в плоской
квадратной решетке (0.59).
Экситон-магнонная полоса D1 в Rb2MnCl4 является

уникальной по своим параметрам из-за малой диспер-
сии экситонной зоны. Замещение в магнитной решетке
ионов марганца ионами кадмия нарушает трансляцион-
ную симметрию и исходный магнитный порядок. В этом
случае в экситон-магнонном поглощении увеличивается
вклад коротковолновых магнонов (ближний магнитный
порядок) и полоса должна становиться более симмет-
ричной, а с уменьшением концентрации x терять интен-
сивность. Такое поведение наблюдается для D1.
На то, что появляющиеся в разбавленных кристаллах

полосы D′
1 и D′′

1 связаны с таким же процессом воз-
буждения, как и в случае D1, указывает их положение.
По энергии их максимумы лежат на ∼ Em/4 и ∼ Em/2
ниже, чем D1, где Em — энергия магнона на границе зо-
ны Бриллюэна. На такую величину уменьшается энерге-
тический интервал между состояниями, расщепленными

Рис. 2. Зависимости энергии полос D1, D′
1 и D′′

1 от магнит-
ного поля H ‖ C4 при различных концентрациях x. T = 4.3K.
На вставке приведен построенный на основе спектральных
измерений фрагмент фазовой диаграммы в координатах x−H
при T = 4.3K.
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Рис. 3. Зависимость относительного числа пар ионов-соседей
марганца в квадратной решетке от концентрации x в случаях,
когда в их ближайшем окружении нет ни одного иона кад-
мия (1), содержатся один (2) и два (3) иона кадмия.

по проекции спина в локальном обменном поле, если
источником поля считать ближайшее окружение пары
ионов Mn2+–Mn2+, а в ближайшем окружении один
или два иона Mn2+ замещены ионами Cd2+. Интеграль-
ное поглощение обменно-связанной парой магнитных
ионов пропорционально числу таких пар. Вероятности
обнаружения ни одного, одного или двух ионов Cd2+

в ближайшем окружении пары Mn2+–Mn2+ зависят
от концентрации x. На рис. 3 приведены статистические
оценки этих вероятностей, полученные статистическим
моделированием. Аналитические зависимости вероятно-
стей от x для этих трех случаев составляют соот-
ветственно x8, 6x7(1− x) и 15x6(1− x)2 и совпадают
с кривыми на рис. 3. Если полоса D1 с разбавлением
кристалла сохраняет свою форму, а полосы D′

1 и D′′
1

имеют гауссову форму, то после разделения этих трех
полос их интегральные интенсивности примерно следу-
ют зависимостям, показанным на рис. 3. Вертикальными
линиями на рис. 3 отмечено соотношение числа таких
пар для концентраций, при которых проводились из-
мерения. Эти соотношения очень хорошо коррелируют
с соотношениями интенсивностей полос D1, D′

1 и D′′
1 .

Следовательно, полосы D′
1 и D′′

1 возникают вследствие
возбуждения в пространственно разупорядоченной маг-
нитной структуре обменно-связанных пар ионов Mn2+,
в ближайшем окружении которых находятся ионы Cd2+.
В спектрах кристалла Rb2MnCl4 кроме D1 наблю-

даются также магнонные спутники как в области
перехода 6A1g(6S) →4 T2g(4D) [9], так и в области
6A1g(6S) →4 A4

1gEg(4G). Однако форма полос в этих
случаях такова, что не позволяет наблюдать дополни-
тельных полос, аналогичных D′

1, D′′
1 .

Таким образом, в работе исследованы зависимости
оптического поглощения 2D-магнетика от концентрации
магнитных ионов и от магнитного поля в окрестно-
сти экситон-магнонного поглощения. Из-за уникальных

параметров экситон-магнонной полосы D1 в спектре
при разбавлении антиферромагнитного кристалла немаг-
нитной примесью впервые наблюдалось появление до-
полнительных полос поглощения, обусловленных воз-
буждением светом обменно-связанных пар ионов Mn2+.
На основе спектральных измерений построена граница
между антиферромагнитной и спин-флоп фазами.

Авторы выражают благодарность И.С. Эдельман за об-
суждение результатов работы.
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