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Исследовано резонансное поглощение микроволнового излучения в монокристал

лах СuGеОэ для экспериментальной геометрии В 11 а в диапазоне частот 40-120 ГГц, в 
магнитном поле В < 15 Тл для температур Т = 0.5-300 К. В окресmости ЭПР БЬVIИ 
зарегистрированы не~колько линий поглощения (8~, 8а , 8ь), параметры которых силь
но зависят от температуры. Найдено, что температурная зависимость интегрального по

глощения для основного резонанса 80 с g-фактором go = 2.154 при температурах выше 
спин-пайерлсовского перехода находится в хорошем согласии с теоpemческнми предска

заниями Боннера-Фишера для одномерной гейзенберroвской цепочки спинов. Помимо 

основного резонанса обнаружен дополнительный резонанс меньшей амплитуды (8а ) с 

g-фактором ga = 2.72, который существует в спектрах вплоть до характерной температуры 
т ~ 1 К, ниже которой амплитуда этой особенности обращается в нуль. Показано, что 
пересечение точки спин-пайерлсовского перехода Tsp R:J 14 К приводит к качественной 
перестройке спектра магнитопоглощения. При Т < 12 К появляются новые спектраль
ные особенности: широкая линия поглощения, на фоне которой наблюдаются узкие ли

нии 80, 8а , и возникает новая линия 8ь с g-фактором gb = 1.83, отсутствующая при 
температурах выше Tsp. Анализ температурных зависимостей амплитуд и интегрально
го поглощения для линий, образующих ЭПР-спектры, показывает, что область Т ::; 1 К 
является аномальной, что может быть связано с дополнительным упорядочением магнит

ной подсистемы в СuGеОэ при низких температурах. 

1. ВВЕДЕНИЕ 

@1997 

Со времени пионерской работы [1] низкоразмерный маmетик СuGеОз приме
кает значительное внимание исследователей как пример неорганического материала, 

обладающего спин-пайерлсовской неустоЙЧивостью. Принято считать, что ионы Си2+ 
(8 = 1/2), расположенные вдоль кристаллографической оси с представляют собой од
номерные антиферромагнитные гейзенберговские цепочки, которые, как известно, не

устойчивы по отношению к димеризации [1]. При температурах ниже температуры 

спин-пайерлсовскоro перехода, Tsp, спектр магнитных возбуждений одномерной гей
зенберговской цепочки существенно изменяется: синглетное основное состояние ока

зывается отделенным энергетической щелью от возбужденного триплетного состоя

ния [2]. В результате при спин-пайерлсовском переходе следует ожидать резкого умень
шения магнитной восприимчивости при температурах ниже Ts р. 
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В СuGеОз резкое уменьшение магнитной восприимчивости (почти на порядок ве

личины) бьmо зарегистрировано для Т < 'Psp :::::: 14 К, а данные рентгеноструктурного 
анализа подтвердили эффект димеризации [3]. Однако эксперименты по нейтронному 
рассеянию показали, что характер магнитных взаимодействий в СuGеОз оказывается 

более сложным [4,5]. Во-первых, помимо антиферромагнитного обмена вдоль цепочек, 
описываемых интегралом Jc = 61.5 К, существует достаточно сильная антиферромаг
нитная связь между цепочками в плоскости Ьс с Jb = 6.8 К [5]. Во-вторых, анизо

тропные антиферромагнитные взаимодействия в плоскости Ьс сопровождаются анти

ферромагнитным взаимодействием между плоскостями с величиной обменного инте

грала Ja = 0.7 К вдоль оси а [5]. 

Поскольку величина магнитной восприимчивости СuGеОз относительно невели

ка [1], для исследования эффектов магнитного упорядочения более эффективной ока
зывается ЭПР-методика. В общем случае образование коллективной спиновой моды 

или антиферромагнитного порядка, для которых индивидуальные спины оказываются 

«замороженными., будет приводить к уменьшению сигнала ЭПР, который обусловлен 

свободными спинами. К настоящему моменту исследованию СuGеОз методом ЭПР 

посвящено значительное количество работ [6-11]. Установлено, что при температурах 
выше спин-пайерлсовского перехода, Т > Ts р, амплитуда линии ЭПР убывает при по
вышении температуры в качественном согласии с поведением магнитной восприимчи

вости. Вместе с тем следует отметить, что температурные зависимости восприимчивости 

и амплитуды ЭПР не удается описать в рамках теоретических зависимостей для одно

мерной гейзенберговской цепочки (см., например, [1]). Ниже спин-пайерлсовского пе
рехода наблюдается быстрое убывание амплитуды линии при понижении температуры 

от Т = Ts p :::::: 14 К до Т :::::: 6 К [6-11]. 
Имеющиеся в литературе данные по ширине линии ЭПР для т < Tsp крайне про

тиворечивы. В ряде работ наблюдалась тенденция к насыщению ширины линии при 

понижении температуры [6,8,9], в то время как в [10] была зарегистрирована немоно
тонная зависимость с максимумом в районе 6 К для случая, когда магнитное поле бьmо 
параллельно оси с (В 11 с). Отметим, что даже для наиболее подробно исследованной 

геометрии В 11 с в области Т < Tsp тонкая структура ЭПР-поглощения остается не
выясненной. В [10] было обнаружено появление узких резонансов малой амплитуды, 
которые разрешались в спектрах при Т < 6 К и располагались симметрично относи
тельно основного резонанса, амплитуда которого более чем в десять раз превосходила 

амплитуду слабых линий. В отличие от [llO], в работе [11] при Т < Tsp была заре

гистрирована широкая линия поглощения, на фоне которой наблюдалось до четыIехx 

спектральных компонент, причем в окрестности основного резонанса наблюдались две 

линии сравнимой амплитуды. В работах [10,11] не определялись количественные ха
рактеристики спектральных компонент, отличных от основного резонанса с g-фактором 

g:::::: 2. 
Наблюдение заметного сигнала ЭПР при Т < Tsp показывает, что спин

пайерлсовская фаза не может охватить 100% спинов, что естественно связать с наличи
ем дефектов кристаллической структуры СuGеОз и (или) с внутренними нарушениями 

однородного магнитного порядка спин-пайерлсовского состояния. Подсистема свобод

ных спинов, не включенных в коллективную моду, может также упорядочиваться, в 

частности, экспериментальные данные [11] свидетельствуют в пользу появления при 
низких температурах антиферромагнитног() упорядочения, сосуществующего со спин

пайерлсовской димеризациеЙ. Таким образом, магнитный порядок в реальных крис-

1728 



ЖЭТФ, 1997, 112, выn. 5(11) Э ПР-спектроскопия магнитного упорядочения . .. 

таллах СuGеОз оказывается довольно сложным, и можно ожидать появления новых 

эффектов в диапазоне Т < 1 К, где температура сравнивается со значением третьего 
обменного интеграла. Однако указанная оБJIасть температур практически не исследо

вана. 

Цели настоящей работы непосредственно вытекают из приведенного выше анализа 

экспериментальной ситуации. Существенные изменения параметров линии при темпе

ратурах выше спин-пайерлсовского перехода, а также возможное изменение структуры 

ЭПР-поглощения ниже спин-пайерлсовского перехода требуют проведения подробно
го количественного анализа эволюции формы ЭПР-линии С температурой. Очевидно, 
что особый интерес может представлять диапазон Т < 1 К, где можно ожидать новых 
эффектов магнитного упорядочения. 

Отметим, что большинство предшествующих экспериментов были выполнены для 

частот IJ < 35 ГГц [6, 10] (т. е. в стандартном ЭПР-диапазоне) или для частот 90 ГГц< 
< IJ < 1600 ГГц [7-9]. Однако в диапазоне частот IJ > 200-300 ГГц магнитный поря
док в образце может быть нарушен, поскольку резонансное магнитное поле оказыва

ется достаточно большим [7-9]. Важность экспериментов в промежуточном частотном 
диапазоне была продемонстрирована в недавней работе [11], где сообщалось об ано
мальном низкотемпературном поведении ЭПР-поглощения для частот IJ = 22-75 ГГц 
и В 11 с. Подчеркнем, что именно данная геометрия эксперимента (В 11 с) исследована 
в литературе наиболее подробно в отличие, например, от случая В 11 а. Поэтому нами 
было выполнено экспериментальное исследование резонансного поглощения микро

волнового излучения в окрестности ЭПР у монокристаллов СuGеОз при температурах 

т = 0.5-300 К в частотном диапазоне IJ = 40-120 ГГц для В 11 а. 

2. МЕТОДИКА ЭКСПЕРИМЕНТА 

Монокристаллы СuGеОз бьmи синтезированы в МГУ им. М. В. Ломоносова. Конт

роль качества кристаллов осуществлялся по данным рентгеноструктурного анализа, от

сутствие посторонних технологических примесей в готовых кристаллах определялось с 

помощью химического анализа. Подробное описание схемы синтеза образцов приве

дено в [12]. 
Измерения резонансного магнитопоглощения микроволнового излучения для час

тот 40-120 ГГц в магнитном поле до 15 Тл бьmи выполнены с применением двух раз
личных методик. Первая состояла в непосредственном измерении пропускания образца 

в магнитном поле. Источником миллиметровых волн служил набор ЛОВ-генераторов, 

излучение вводилось внутрь криостата со сверхпроводящим магнитом на 7 Тл с помо
щью волновода. Монокристалл характерного размера 3 х 3 х 0.1 мм3 монтировался 
на медную диафрагму, температура которой могла варьироваться в диапазоне 1.8-4.2 К 
со стабилизацией не хуже 0.05 К. Микроволновое излучение, прошедшее через обра
зец, регистрировалось миниатюрным угольным болометром. Данная установка бьmа 

использована для подробного исследования частотных зависимостей резонансных осо

бенностей при температурах ниже спин-пайерлсовского перехода. Подробное описание 

установки приведено в работе [13]. 
Вторая установка бьmа использована нами для исследования влияния температуры 

на форму линии ЭПР-поглощения. Образец помещался в перестраиваемый резонатор с 

добротностью Q = 8·103, И измерялось пропускание резонатора с образцом как функция 
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магнитного поля. Специальное устройство позволяло перемещать поршень резонато
ра непосредственно внутри сверхпроводящего магнита, создающего поле 15 Тл, и грубо 
перестраивать частоту в пределах 50-75 ГГц. Тонкая настройка резонатора осуществля
лась путем изменения частоты источника. Измерения пропускания были выполнены 

с помощью векторного анализатора цепей миллиметрового диапазона (miШmеtге wave 
vector network analyser, МVNA) производства фирмы АВПlПl (Франция), в котором для 
создания и приема излучения бьmи примене)~ы твердотельные устройства [14]. Экспе
рименты в температурном интервале 1.5-300 К проводились в криостате с непрерывной 
про качкой хладагента, а при Т < 1.5 К с помощью криостата НеЗ • 

При температурах ниже спин-пайерлсовс:кого перехода, 1.8 К< Т < 4.2 К, обе экс
периментальные установки зарегистрировали идентичные спектры резонансного маг

нитопоглощения. Во всех исследованных образцах при магнитных полях до 15 Тл на
блюдались лишь резонансы в окрестности ЭПР с 9 ~ 2 и в спектрах отсутствовали какие 
бы то ни было дополнительные резонансы. Резонансная частота всех зарегистрирован

ных особенностей магнитопоглощения в пределах экспериментальной ошибки линейно 

зависела от магнитного поля. 

Учитывая возможное влияние дефектной структуры кристаллов СuGеОз на струк

туру ЭПР-поглощения, нами была проведена проверка отклика образцов, выколотых 

из различных частей слитка. Спектры образцов, выколотых из центральной части, для 

которых химический анализ показывал минимальное содержание примесей, характе

ризовались одной основной линией, наряду с которой как при Т > Tsp , так и при 
Т < Tsp наблюдались более слабые спектральных компоненты, причем форма спектров 
хорошо воспроизводилась от образца к образцу. для образцов из периферийной части, 

где содержание примесей было максимальным, спектры при Т < Tsp демонстрировали 

дублет в окрестности основного резонанса и сателлиты малой амплитуды. для дополни

тельной проверки качества кристаллов мы провели измерения ЭПР-отклика образцов, 

выращенных в Парижском университете Г. Даленом и А. Ревколевчи (а. Dhalenne and 
А. Revcolevschi, Universite de Paris Sud, France). Полученные данные бьmи идентичны 
спектрам, характерным для монокристаллов, выколотых из центральной части слитка. 

Далее мы приведем результаты, относящиеся именно к таким наиболее совершенным 

образцам. 

З. ЭКСПЕРИМЕНТАЛЬНЫЕ РЕЗУЛЬТАТЫ 

3.1. Структура резонансного МllПIИТOПОГJlощення СuGeОз 

Типичные нормированные спектры пропускания Тт(В) для v = 66.3 ГГц приведе
ны на рис. 1. Нормировка спектров проведена в предположении, что вне окрестности 
ЭПР Тт(В) = 1. 

При температурах выше спин-пайеРЛСОВIЖОГО перехода линия ЭПР-поглощения 

состоит из двух компонент: основной линии Во, имеющей лоренцевскую форму, и более 

слабой линии Ва. Амплитуда и ширина линии ВО сильно зависят от температуры. По 

мере приближения к точке перехода происходит увеличение амплитуды особенности, и 

одновременно уменьшается ес: ширина (рис. 1, кривые 1, 2). В данном температурном 
интервале параметры линии Ва практически не зависят от температуры. 

При Т < Tsp ~ 14 К амплитуда линиw ВО резко убывает (рис. 1, кривая З) и изме
няется качественная структура резонансного магнитопоглощения в окрестности ЭПР. 
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Рис. 1. Нормированные спектры пропускания Д1IЯ 11 = 66.3 ГГц в окрестности ЭПР в СuGеОз 
при различных температурах: 1 - Т = 256 К; 2 - Т = 78 К; 3 - т = 4.2 К 

Рис. 2. Тонкая структура пропускания Д1IЯ 11 = 66.3 ГГц в окрестности ЭПР при температурах 
ниже спин-пайерлсовскоro перехода: 1 - Т = 12 К; 2 - Т = 1.35 К; 3 - т = 0.53 К 

В отличие от области Т > Ts р линии Во и В а. при Т < 12 К наблюдаются на фоне новой 
широкой линии поглощения (см. также рис. 2, где тонкая структура спектра пропуска
ния показана в увеличенном масштабе). Кроме того, в спектре появляется новая узкая 

линия (рис. 2). Образование широкой линии было впервые зареmстрировано в [11] 
для В 11 С, однако асимметричная структура узких ЭПР-линий, описанная в [11], не 
характерна для нашего случая. За исключением широкой линии наблюдаемый спектр 

(рис. 1, 2) качественно согласуется с данными работы [10] для В 11 с, где также на
блюдались две более слабые линии, расположенные в окрестности центрального пика 

поглощения. Интересно, что в области температур ниже перехода основная линия по

глощения Во сопровождается двумя слабыми сателлитами а и {З, которые могут быть 
уверенно выделены для Т < 1.5 К (рис. 2). 

Все компоненты - ВО, Ва., Вь и широкая линия, наблюдаемые при температурах 

как выше, так и ниже перехода, - существенно зависят от температуры; подробное 

описание температурных зависимостей будет дано в следующих разделах. 
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3.2. Положения и a~rIIJJIIIТ)'ДЫ резонансов 

Положения различных резонансов, пер,~считанные к значениям g-фактора, приве
дены на рис. 3. Видно, что g-факторы для линий Во, Ва и Вь не зависят от температуры. 
Основной резонанс Во характеризуется величиной go = 2.154 ± 0.002, которая находит
ся в согласии с опубликованными данными для В 11 а [6]. для новых линий, Ва и Вь, 
обнаруженных в настоящей работе, значения g-факторов составляют соответственно 
ga = 2.72 ± 0.01 и gb = 1.83 ± 0.01 (рис. 3). 

Стандартная процедура анализа ЭПР-спектров состоит в нахождении интеrpально
го поглощения, которое пропорционально !Восприимчивости свободных спинов [15]: 

00 

I(T) = J [1 - Тт(В)] dB сх: хо(Т). (1) 

о 

в случае СuGеОз расчет I(T) может быть выполнен для линии Во и широкой линии, а 
для слабых линий Ва и ВЬ поrpешность вычисления интеrpала (1) оказывается слишком 
большой. Поэтому вначале рассмотрим температурные зависимости амплитуд макси

мумов поглощения, которые могут быть получены для всех компонент ЭПР-спектров. 

В отличие от положений резонансов их амплитуды сильно зависят от температуры 

(рис. 4). Амплитуда линии Во монотонно увеличивается при понижении температу

ры, достигает максимума в окрестности перехода, а затем резко убывает, уменьшаясь 

приблизительно в 13 раз в окрестности Tsp :::::: 14 К (более подробно поведение в этой 

g-фактор 

i 
2.8 i Sa 

е 10 о 00 0 о 0000 

········· .. а l~ 
2.0 

..........• р 

100 Т, К 

Рис. 3 

0.8 

: 
Ol~~!!:::::!.t' --~ 

'" !=( 

~0.012 
§ 

~ 0.008 

Рис. 4 

Рис. 3. Температурные зависимости g-факторов для различных резонансов в СuGеОз. Обо

значения резонансов на рис. 1-5 одинаковы, вертикальная штриховая линия на рис. 3-5 
соответствует температуре спин-пзйерлсовскоro перехода 

Рис. 4. Температурные зависимости амплитуд различных линий поглощения в СuGеОз 
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области будет рассмотремо в слеДуЮщем пункте при обсуждении температурной зави

симости интегрального поглощения). 
При температурах ниже спин-пайерлсовского перехода амплитуда линии Во вна

чале увеличивается в два раза при уменьшении температуры от 4.2 К до 1.3 К, а затем 
уменьшается при Т:::::! 0.5 К приблизительно на 30% по отношению к максимальному 
значению (рис. 4). Аналогичное немонотонное поведение характерно также для линии 
ВЬ И широкой линии, амплитуды которых имеют максимум в окрестности 1.3 К (рис. 4). 

Обращает на себя внимание ТОТ факт, что относительное изменение амплитуды при 

Т :::::! 0.5 К по отношению к максимальному значению оказывается наибольшим для 
широкой линии по сравнению с линиями Во и Вь. На рис. 2 и 4 отчетливо видно сильное 
(почти в три раза) уменьшение амплитуды широкой линии в диапазоне 1.3-0.5 К. 

для амплитуды линии Вn характерна температурная зависимость иного типа 

(рис. 4). Данный парамеtp начинает постепенно уменьшаться при Т < 100 К; в окрест
ности Tsp амплитуда линии Ва уБыветT в 2.5 раза (напомним, что изменение амплиту
ды линии So в той же обласtи температур превышает порядок величины). Понижение 
температуры ниже точки перехода индуцирует дальнейшее убывание амплитуды линии 

Ва , которое продолжается вплоть до Т = 1 К, причем при более низких температурах 
данная особенность в спектрах магнитопоглощения отсутствует (см. также рис. 2). 

3.3. Иmeгральhое поглощение и ширины линий 

Интегральное поглощение 1(Т) было рассчитано путем численного интегрирования 

кривых пропускания (рис. 1, 2). Как видно из рис. 2, ниже спин-пайерлсовского пе
рехода можно разделить nклады от широкой линии и основного резонанса Во, поэтому 

для Т < Tsp 

(2) 

где 10(Т) и 11 (Т) - интегральное поглощение соответственно для основной линии Во 

и широкой линии. Процедура разделения вкладов схематически показана на средней 

кривой на рис. 2, где штриховая линия обозначает предполагаемый вид широкой линии. 
Результаты вычисления интегрального поглощения предсraвлены на рис. 5. Оче

видно, что при Т> Tsp следуеt сопоставить экспериментальные кривые 1(Т) = ахо(Т) 
с теоретической зависимостью магнитной восприимчивости для одномерной гейзенбер

говской цепочки спинов, рассчитанной Боннером и Фишером [16]. Особенность моде
ли Боннера-Фишера состоит в том, что задание величины обменного интеграла вдоль 
цепочки и g-фактора жестко фиксирует как температурную шкалу, так и амплитуду эф

фекта, т. е. модель не содержит подгоночных параметров. для расчета мы использовали 

значение Jc = 61.5 К [5] и величину g-фактора для основного резонанса (рис. 3). 
Данные теоретического расчеra по описанной схеме представлены на рис. 5 (кри

вая 1). Видно, что для Т > Tsp экспериментальные данные 1(Т) в пределах ошиб
ки ~ 5% могут быть хорошо аппроксимированы теоретической кривой для идеальной 
одномерной цепочки спинов. Модель хорошо передает уменьшение интегрального по

глощения на ~ 25% при Т = Tsp по отношению к максимальному значению, дости
гающемуся при Т ~ 80 К. Отметим, что в работе [8], где raкже был исследован случай 
в 11 а, погрешность данных 1(Т) при Т > Tsp составляла 30-40%, а в работе [10] для 
В 11 с порядка 20%, т. е. результаты работ [8,10] не обладали необходимой точностью 
для проверки теоретических предсказаний. Насколько нам известно, данные, приве

денные на рис. 5, представляют собой первый удачный пример применения модели 

1733 



с. В. Демuшев, А. Н. Васильев, л. и. Леонюк и др. ЖЭТФ, 1997, 112, выn. 5(11) 
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Рис. S. Температурные зависимости инте

грального поглощения 1 и ширины 'у для раз
личных особенностей в спектрах ЭПР-погло

щения. Сплошные линии 1 и 2 дЛЯ I(Т) со
отвегствуют различным моделям: 1 - моде

ли Боннера-Фишера; 2 - модели Булаевского. 

Прочие линии на рисунке отвечают предпола

гаемому ходу температурных зависимостей па-

раметров резонансов 

Боннера-Фишера к описанию свойств СuОеОз, поскольку выполненные до сих пор 

измерения магнитной восприимчивости показали значительную разницу между теоре

тическим расчетом и экспериментальными данными [1, 17] как по амплитуде эффекта, 
так и по форме максимума кривой х(Т). Возможные причины такого расхождения об

суждаются в следующем разделе. 

Вычисления Боннера-Фишера не учитывали возникновения спин-пайерлсовской 

неустоЙЧивости. Ниже Tsp в согласиис данными работ [6,10] температурная зависи
мость интегрального поглощения хорошо описывается формулой Булаевского [18]: 

1 
1(Т) сх: Т e-mjТ , (3) 

где т = 46 К (расчету по формуле (3) соответствует кривая 2 на рис. 5). 
При Т '" 4 К величина 1(Т) достигает минимального значения. Дальнейшее умень

шение температуры приводит к росту 1(Т), причем и 1о(Т) и 11 (Т) изменяются с тем
пературой сходным образом (рис. 5). TaKoro поведения действительно можно ожидать, 
если предположить, что основная часть спинов в цепочках димеризована, а оставши

еся свободные спины, обусловленные дефектами кристаллической решетки или нару

шениями структуры спин-пайерлсовской фазы и, следовательно, не организованные 

в одномерные структуры, приводят к закону Кюри для магнитной восприимчивости. 

Аналогичное поведение 1(Т) для В 11 с быrю качественно описано ранее [ll], одна
ко разделение вкладов от узких и широких особенностей не проводилось. Измерения, 

выполненные в [10] для той же геометрии, дали несколько отличающийся результат: в 
области Т < 6 К восприимчивость х(Т) росла при понижении температуры, в то время 
как интегральное поглощение не изменялось. 

Ниже Т = 1 К интегральное поглощени€~ 1(Т) начинает уменьшаться (рис. 5) глав
ным образом за счет сильного уменьшения нклада от широкой линии 11 (Т). При этом 
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величина Io(T) изменяется сходным образом, хотя аМIUIИтуда изменения оказывается 
существенно меньше. 

Исходя из экспериментальных значений интегрального поглощения и амплитуд 

можно рассчитать ширины линий. Предполагая, что все линии имеют лоренцевскую 

форму, можем найти ширину"( лоренциана, выраженную в единицах магнитного поля, 

из соотношения 

(4) 

где А(Т) = 1-miп{Тr(В, Т)} обозначает амплитуду линии поглощения с интегральной 
интенсивностью I(T). Данное приближение точно соответствует случаю линии 80; в то 
время как для широкой линии формула (4) представляет собой разумную оценку. 

Рассчитанные таким образом ширины линий показаны на рис. 5. Orметим, что 
постепенное уменьшение параметра "( для основной линии 80 согласуется с результа
тами, полученными ранее [6,8,9]. Температурная зависимость ширины широкой ли
нии оказывается немонотонной, и на кривой "(Т) наблюдается широкий минимум в 

окрестности Т == 1 К. 

3.4. Низкотемпературная аномалия в СuGеОз 

Экспериментальные данные, полученные в предыдущих пунктах, указывают на 

возможное присутствие низкотемпературной аномалии в СuGеОз. Как следует из 

рис. 1-5, при температурах ниже 1 К амплитуда и интегральное поглощение для ши
рокой линии и основной линии 80 значительно уменьшаются. Кроме того, в этой же 
области температур амплитуда линии 8а обращается в нуль. 

Такие качественные и количественные изменения в спектрах ЭПР-поглощения по

зволяют предположить, что в исследованных образцах СuGеОз при Т < 1 К имеет место 
дополнительное магнитное упорядочение, так как восприимчивость свободных спинов 

должна уменьшаться. Заметим также, что изменение ЭПР-спектров происходит в той 

области, где температура оказывается порядка величины третьего обменного интеграла, 

Т ,..., Ja ~ 0.7 К [5] и, следовательно, можно ожидать изменений в магнитной подси
стеме для спинов, не входящих в спин-пайерлсовскую фазу. Согласно рис. 5, ниже 
Tsp сохраняется подсистема свободных спинов, которая при понижении температуры 
может дополнительно упорядочиться или «замерзнуть», образовав фазу типа спинового 

стекла. 

Полное исследование и интерпретация возможной низкотемпературной аномалии 

в СuGеОз выходят за рамки настоящей работы. Здесь мы ограничимся лишь несколь

кими замечаниями. Во-первых, на наш взгляд, следует принять во внимание образова

ние широкой линии при температурах ниже спин-пайерлсовского перехода. Согласно 

рис. 4, 5, эта особенность в спектрах оказывается наиболее чувствительной к изменению 
температуры в окрестности Т == 1 К. Обычно уширение линий поглощения можно свя
зать с наличием беспорядка, в данном случае в спиновой подсистеме, и, следовательно, 

уменьшение амплитуды этой особенности (рис. 4, 5) может быть интерпретировано как 
дополнительное упорядочение спинов в СuGеОз при Т == 1 К. 

Во-вторых, помимо вероятного перехода порядок-беспорядок существенным мо

жет оказаться условие Т ,..., Ja • Поскольку обмен вдоль оси а носит ферромагнитный 

характер и чисто ферромагнитное взаимодействие не может приводить к уменьшению 
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восприимчивости, следует предположить, что включение дополнительного взаимодей

ствия будет приводить к некоторому изменению магнитного порядка при сохранении в 

основном антиферромагнитной ориентации (:пинов. В результате изменения магнитной 

структуры может, например, произойти пере:распределение части спинов, включенных 

в коллективную спин-пайерлсовскую моду и находящихся в свободном состоянии, и 

уменьшение относительной доли последних. 

В третьих, мы видим, что для СuGеОз характерно расхождение данных по инте

гральному ЭПР-поглощению и по величине статической магнитной восприимчивости. 

Можно предположить, что для ЭПР существенны только свободные спины, 1", Ха, а 
в измеряемую с помощью магнитометра величину входит также восприимчивость кол

лективной моды Хе, так что Х(Т) = Ха(Т) + Хе(Т). В результате, с одной стороны, 

методика ЭПР может оказаться более чувствительной к изменению магнитного упоря

дочения в образце (особенно в подсистеме свободных спинов), а с другой, результаты 

по ЭПР-поглощению достаточно сложно ПРОIверить независимым методом. Именно по

этому выяснение природы возможной низкотемпературной аномалии в СuGеОз, при

знаки которой были обнаружены в настоящей работе, требует проведения дополнитель

ных экспериментов по измерению магнитной восприимчивости и ЭПР при сверхнизких 

температурах, что и является задачей будущих исследований. 

4. ЗАКЛЮЧЕНИЕ 

Основные результаты исследования резонансного магнитопоглощения микровол

нового излучения в окрестности ЭПР в монокристаллах СuGеОз для эксперименталь

ной геометрии В 11 а могут быть суммированы следующим образом. 

1) Температурная зависимость интегрального поглощения для основного резонан
са с go = 2.154 в области температур выше спин-пайерлсовского перехода находится в 
хорошем согласии с расчетом Боннера-Фишера для одномерной гейзенберговской це

почки. 

2) Помимо основного резонанса обнаружена новая линия меньшей амплитуды с 
g-фактором ga = 2.72, которая существует в экспериментальном спектре вплоть до ха
рактерной температуры Т ~ 1 К, ниже которой амплитуда данной линии обращается 
в нуль. 

3) Пересечение точки спин-пайерлсовского перехода, Tsp ~ 14 К, приводит к каче
ственному изменению структуры спектра магнитопоглощения: возникает широкая осо

бенность магнитопоглощения на фоне которой наблюдаются узкие линии, в том числе 

новая линия (отсутствующая в спектре при Т > Tsp) с g-фактором gb = 1.83. 
4) Количественный анализ параметров линий, образующих ЭПР-спектры, показы

вает, что область Т ::; 1 К является аномальной, что может быть связано с дополни
тельным упорядочением магнитной подсистемы в СuGеОз. 

Характер перестройки ЭПР-спектра для 8 11 а при пересечении температуры спин

пайерлсовского перехода отличается от опи(:анного в [10,11] для геометрии В 11 с и 

оказывается «промежуточным»: так же как в 111], мы наблюдали образование щирокой 
особенности магнитопоглощения, однако структура узких резонансов была ближе к опу

бликованной в [10]. Причины такого расхождения остаются неясными; по-видимому, 
помимо эффектов, связанных с различной ориентацией магнитного поля, следует при

нять во внимание различную степень дефектности образцов, исследованных разными 

группами. 
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Представляет интерес также выяснение природы слабой линии Ва, наблюдающей

ся при температурах как выше, так и ниже перехода. Данные настоящей работы не 

позволяют связать ее с какими-либо химическими примесями, поскольку трудно ожи

дать, что примесь, дававшая ЭПР-сигнал в диапазоне 1-300 К, вдруг утратила эпр
активность при Т < 1 К. Исходя из сильной температурной зависимости этой линии 
и наличия участка резкого изменения амплитуды в окрестности TS'P можно предпо

ложить, что происхождение линии Ва связано с внутренними структурными наруше

ниями в цепочках меди. Процесс дополнительного упорядочения подсистемы свобод

ных спинов, вероятный при Т < 1 К, может сопровождаться «залечиванием» дефектов 
спин-пайерлсовской фазы, в результате чего данная особенность в спектрах магнито

поглощения будет подавлена (см. рис. 4). К сожалению, на сегодняшний день пробле
ма дефектов в СuGеОз далека от решения как на уровне технологии и исследований 

структуры, так и на уровне фундаментальных моделей. Результаты настоящей рабо

ты показывают, что, по-видимому, именно дефекты различной природы определяют 

сложную структуру и тонкие особенности низкотемпературного ЭПР-поглощения, что 

выдвигает на передний план задачу изучения структурных нарушений в нелегирован

ных монокристаллах СuGеОз. 

Авторы выражают признательность А. Ардавану (А. Ardavan) и Дж. Синглетону 
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