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В геликоидальном магнетике Cr1/3NbS2 методом ферромагнитного резонанса исследованы высокочастот-

ные спиновые возбуждения. Разделены вклады однородной и голдстоуновской мод спиновой прецессии.

Показано, что резонансное поле однородной моды определяется одноосной магнитокристаллической

анизотропией. Конечные значения энергии и резонансного поля голдстоуновской моды обусловлены

магнитокристаллической анизотропией шестого порядка в базальной плоскости.

Работа выполнена при финансовой поддержке гранта РФФИ № 12-02-31372.

1. Введение

Магнитоупорядоченные материалы с модулированной

магнитной структурой являются объектом пристального

изучения [1]. За время исследования этих соединений

было обнаружено множество новых физических явле-

ний, таких как скирмионная решетка [2], топологи-

ческий эффект Холла [3], нелинейные спиновые воз-

буждения [4,5] и т. д. Зависимость спектра спиновых

возбуждений модулированной магнитной структуры от

ее типа и параметров является одним из важнейших

вопросов. Ответ на этот вопрос позволит лучше понять

статические магнитные и электротранспортные свойства

материалов с модулированными магнитными структура-

ми. В настоящее время наиболее изученными являют-

ся кубические гелимагнетики MnSi, FeGe, Mn1−xFexSi,

Fe1−xCoxSi [6–8]. Изучение высокочастотных магнитных

свойств этих соединений позволило обнаружить новые

типы спиновых возбуждений (такие как
”
дышашие мо-

ды“ скирмионов [9]), отсутствующие в соразмерных

структурах.

В настоящей работе рассмотрены спиновые возбуж-

дения другого класса модулированных магнитных струк-

тур — простой ферромагнитной спирали. Целью работы

является исследование высокочастотных спиновых воз-

буждений в геликоидальном магнетике Cr1/3NbS2 и уста-

новление роли магнитокристаллической анизотропии в

формировании спектра спиновых возбуждений.

Кристаллическая структура Cr1/3NbS2 (простран-
ственная группа P6322) образована чередующимися сло-

ями ионов ниобия, которые расположены в плоско-

сти ab и разделены двумя слоями ионов серы [10].
Интеркалированные ионы хрома Cr3+ занимают упо-

рядоченные позиции между слоями серы, образуя кри-

сталлическую сверхструктуру
√
3×

√
3. Ниже темпера-

туры Кюри Tc = 128K конкуренция симметричного и

антисимметричного обменных взаимодействий, а также

влияние одноосной магнитной анизотропии типа
”
легкая

плоскость“ приводят к образованию геликоидальной

магнитной структуры. В такой структуре магнитные

моменты ионов Cr3+ (спин S = 3/2), принадлежащих

одному слою, упорядочены ферромагнитно и лежат в

плоскости ab. При перемещении вдоль кристаллографи-

ческой оси c ориентация намагниченности отдельных

слоев изменяется по закону ϕ = Q0z , где ϕ — угол

между вектором намагниченности и осью a . Волно-

вой вектор магнитной структуры Q0 = 0.013�A−1 (при
H = 0) соответствует ∼ 40 периодам кристаллической

решетки [11,12]. Приложение магнитного поля перпен-

дикулярно оси c (и вектору Q) приводит к образованию

магнитной солитонной решетки (MСР), состоящей из

участков соразмерной фазы (ϕ = 2πn, где n — целое

число), разделенных солитонами — участками скачко-

образного изменения угла ϕ на 2π. Такая структура

описывается солитонным решением уравнения синус-

Гордона

cos[ϕ(z )/2] = sn(2Kz/L), (1)

где L = 8KE/πQ0 — период MСР (расстояние между

двумя соседними солитонами), K, E — полные эллипти-

ческие интегралы первого и второго рода с эллиптиче-

ским модулем κ ∈ [0; 1]. Величина эллиптического моду-

ля определяется условием
√

H/Hc = κ/E(κ). Период L
логарифмически возрастает с увеличением магнитного

поля H , и при некотором критическом значении Hc МСР

переходит в соразмерную ферромагнитную структуру

(L → ∞). Для монокристаллических образцов Cr1/3NbS2
критическое поле Hc составляет ∼ 1.3 kOe [10].

2. Методика эксперимента

Поликристаллический образец Cr1/3NbS2 был полу-

чен путем спекания смеси исходных компонентов в

вакууме при 800◦C [10]. Непрозрачные монокристаллы

Cr1/3NbS2 с естественной огранкой были выращены

методом химического транспорта в атмосфере йода при

градиенте температур T = 950−800◦C. Кристаллическая

структура полученных кристаллов определена с помо-

щью монокристаллического рентгеновского дифракто-

метра P4 BRUKER. Параметры элементарной ячейки
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(a = b = 5.73�A, c = 12.05�A, α = β = 90◦, γ = 120◦)
хорошо согласуются с результатами работ других авто-

ров [10,11].
Для получения температурных и полевых зависи-

мостей магнитного момента образца был использован

СКВИД-магнитометр MPMS 5XL с диапазоном измене-

ния магнитного поля H = 0−5T и диапазоном измене-

ния температуры T = 2−300K. Температурные и ориен-

тационные зависимости спектров электронного спино-

вого резонанса получены с помощью ЭПР-спектрометра

Bruker EMX X-диапазона (∼ 9.5GHz) с прямоугольным

резонатором TE102 и частотой модуляции магнитного

поля 100 kHz. Спектры ЭПР записывались в виде зави-

симости первой производной мнимой части магнитной

восприимчивости по магнитному полю dχ′′/dH от вели-

чины магнитного поля, варьировавшегося от 0 до 20 kOe.

Температура образца поддерживалась с помощью крио-

системы Oxford Intelligent 503 в диапазоне T = 4−300K

с точностью ±0.1K.

3. Экспериментальные результаты
и обсуждение

В диапазоне T = 300−150K температурная зависи-

мость намагниченности описывается законом Кюри–
Вейсса. С понижением температуры ниже 130K про-

исходит резкое возрастание намагниченности, что обу-

словлено переходом в магнитоупорядоченное состояние.

При ориентации магнитного поля перпендикулярно кри-

сталлографической оси c (H ⊥ c) намагниченность M
достигает значения 23 emu/g при T = 2K, что близко к

расчетному значению намагниченности насыщения для

ионов Cr3+ со спином S = 3/2 (рис. 1). В области низ-

ких температур T = 2−40K зависимость M(T ) хорошо

описывается законом Блоха

Ms(T ) = Ms0[1− BT 3/2], (2)

где Ms — намагниченность насыщения, Ms0 — намаг-

ниченность насыщения при T → 0, B = 0.00047K2/3 —

константа, зависящая от типа кристаллической структу-

ры и обменного взаимодействия. При ориентации H ‖ c

намагниченность M значительно меньше, чем в случае

ориентации H ⊥ c, и слабо зависит от температуры.

Аналогичные зависимости M(T ) были получены ранее

в работах [10,11]. Это подтверждает, что полученное

соединение действительно является гелимагнетиком с

анизотропией
”
легкая плоскость“.

Спектр ферромагнитного резонанса (ФМР) в ориен-

тации H ⊥ c, h ⊥ Q (где h — вектор напряженности

микроволнового магнитного поля) при T = 5K состоит

из двух линий: интенсивной линии I в области ∼ 500Oe

и слабой линии II в области ∼ 50Oe (рис. 2). Резо-

нансное поле линии I Hres,I практически не зависит

от температуры при T = 5−50K и плавно возрастает

до ∼ 3.2 kOe в диапазоне T = 50−130K (рис. 3). Выше

150K линия I не наблюдается.

Рис. 1. Температурные зависимости намагниченности моно-

кристалла Cr1/3NbS2 в ориентациях H ⊥ c и H ‖ c, H = 10 kOe.

Рис. 2. Спектры ферромагнитного резонанса монокристалла

Cr1/3NbS2 при различных температурах, H ⊥ c, h ⊥ c ⊥ Q.

Спектры эквидистантно сдвинуты вдоль оси ординат.

Линия II с ростом температуры смещается в область

меньших магнитных полей, ее амплитуда убывает, и при

T ∼ 70K эта линия становится неразличимой (рис. 3,
за резонансное поле Hres,II принималось положение

максимума этой линии). На магнитной фазовой диа-

грамме монокристаллов Cr1/3NbS2 в этом диапазоне

полей отсутствуют аномалии или фазовые переходы [13].
Поэтому линия II не может соответствовать нерезо-

нансному изменению поглощаемой мощности в резуль-

тате фазовых переходов, индуцированных магнитным

полем. Следовательно, эта линия является резонанс-

ным откликом монокристаллов Cr1/3NbS2. Отметим,

что нами были получены сходные спектры ФМР на

нескольких кристаллах Cr1/3NbS2 . Это позволяет также

исключить соответствие линии II случайным примесям

или аппаратным артефактам. В ориентации H ‖ c при

температурах T = 5−130K в диапазоне H = 0−20 kOe
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Рис. 3. Температурные зависимости резонансных полей ли-

ний I и II. H ⊥ c, h ⊥ c ⊥ Q. Сплошной линией показана

расчетная зависимость резонансного поля однородной моды.

Штриховой линией показано примерное значение критическо-

го поля Hc [11].

спектры ФМР не содержали линий, превосходящих фон
спектрометра.

Рассмотрим возможные источники линий I и II. Обе
линии наблюдаются в полях, меньших, чем критическое

поле Hc ∼ 1.3 kOe. Следовательно, они соответствуют
спиновым возбуждениям на хиральной геликоидальной

структуре или магнитной солитонной решетке. Диспер-
сия спиновых возбуждений в таких структурах описыва-

ется выражением [14–16]

~ωq = 2S

×
√

[J(Q) − 0.5J(Q+q)− 0.5J(Q−q)][J(Q)−J(q) + D],
(3)

где q — волновой вектор спиновых возбуждений в
лабораторной системе координат, Q — волновой век-

тор магнитной структуры, S = 3/2 — спин ионов
Cr3+, J(x) — соответствующие компоненты Фурье-

преобразования обменного взаимодействия, D — па-
раметр магнитной анизотропии в базальной плоско-

сти. В общем случае высокочастотное магнитное поле
h может приводить к возбуждению трех различных

мод с волновыми векторами q = 0, ±Q [16]. Согласно
уравнению (3), энергия ~ω0 однородной моды (q = 0)
равна нулю. Конечное значение ~ω0, необходимое для
обнаружения этой моды методом ФМР, может быть

индуцировано внешним магнитным полем (как и в
случае однородного ФМР). Соответственно резонансное

поле Hres однородной моды в гелимагнетиках определя-
ется выражением [15]

(

ω

γ

)2

= Hres

(

Hres +
2K1

Ms
+ 4πMs

)

, (4)

где ω = 2πν , ν = 9.5GHz, γ — гиромагнитное отноше-
ние, Ms = 105 emu/cm3. Константа одноосной магнито-

кристаллической анизотропии K1 равна 1.5 · 106 erg/cm3

при T = 5−30K и линейно убывает с повышением

температуры выше 30K [11]. На основе уравнения (4) и

зависимости K1(T ) была рассчитана температурная зави-
симость резонансного поля однородной моды (сплошная

линия на рис. 3), которая в диапазоне T = 5−70K

с хорошей точностью совпадает с экспериментальной

зависимостью Hres,I(T ). Следовательно, линия I соот-

ветствует однородному резонансу (q = 0) на геликои-

дальной магнитной структуре, а ее резонансное поле

определяется одноосной магнитокристаллической ани-

зотропией K1. Отметим, что, согласно уравнению (4),
с уменьшением магнитокристаллической анизотропии

резонансное поле стремится к значению ω/γ (∼ 3.5 kOe

для X -диапазона).
Теперь рассмотрим линию II. Кардинальное различие

зависимостей Hres,I(T ) и Hres,II(T ) указывает на при-

надлежность линий I и II различным модам спиновых

возбуждений. Если линия I соответствует моде q = 0, то

линия II может отвечать моде q = ±Q. Резонансное поле

линии II при T = 5K равно 35Oe, что соответствует

эллиптическому модулю κ ∼ 6 · 10−4 и изменению пери-

ода L модулированной магнитной структуры менее чем

на 0.01%. При столь малом изменении периода магнит-

ная структура может быть рассмотрена как коническая

с углом раствора конуса θ = π/2. При J(q) = J(−q) и в

пределе нулевого магнитного поля энергия возбуждений

q = ±Q равна [15,16]

~ω±Q = S
√

2D{2J(Q) − J(0) − J(2Q)}. (5)

В отсутствие анизотропии D вектор локальной на-

магниченности осциллирует в направлении, перпенди-

кулярном вектору Q. Эта мода колебаний является

голдстоуновской, и ее энергия ~ω±Q равна нулю [17].
Приложение внешнего магнитного поля практически не

влияет на энергию ~ω±Q [15] (в отличие от однородной

моды, для которой ~ω0 ∼ H). Поэтому мода q = ±Q

не может быть обнаружена методом ФМР. Одноосная

анизотропия типа
”
легкая плоскость“ также не влияет

на энергию ~ω±Q [17]. Ситуация существенно меняется

при наличии анизотропии D в базальной плоскости.

В этом случае траектория прецессии вектора намаг-

ниченности становится эллиптической. Наличие компо-

ненты, параллельной Q, приводит к конечному значе-

нию ~ω±Q , что делает возможным обнаружение этой

моды методом ФМР. Отметим, что с убыванием ани-

зотропии D резонансное поле стремится не к ω/γ , а к

нулю. Это объясняет аномальную зависимость Hres,II(T ).
Рост температуры приводит к уменьшению магнито-

кристаллической анизотропии K6 шестого порядка в

базальной плоскости, энергии ~ω±Q и, следовательно,

резонансного поля Hres,II. Отметим, что линии ФМР

с аналогичными зависимостями Hres(T ), соответствую-
щие возбуждениям q = ±Q, были обнаружены ранее

в кубических гелимагнетиках MnSi [18], FeGe [19] и

Fe0.8Co0.2Si [20]. Таким образом, наиболее вероятным

источником линии II являются спиновые возбуждения

с волновым вектором q = ±Q.
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Рис. 4. Спектры ферромагнитного резонанса монокристалла

Cr1/3NbS2 в ориентациях h ⊥ Q и h ‖ Q, T = 5K. На вставке

показана ориентация кристаллов и вектора модуляции Q отно-

сительно постоянного H и переменного h магнитных полей.

Для подтверждения этого предположения был ис-

пользован следующий факт. Мода q = ±Q возбуждается

микроволновым полем h только в ориентации h ⊥ Q

не возбуждаются в ориентации h ‖ Q [15,16]. Нами

было проведено сравнение спектров ФМР в ориентациях

h ⊥ Q (описанных выше) и h ‖ Q (рис. 4). При этом

постоянное магнитное поле H всегда было перпен-

дикулярно вектору Q (см. вставку на рис. 4). Было

установлено, что изменение ориентации не влияет на

резонансное поле линии I. Этого и следовало ожидать

для моды q = 0, резонансное поле которой определяется

только параметрами анизотропии и не зависит от взаим-

ной ориентации векторов h и Q. В то же время с изме-

нением ориентации происходит увеличение асимметрии

линии I и уменьшение ее ширины
”
от пика до пика“ в

∼ 1.5 раза. Это может быть обусловлено анизотропией

параметров спиновой релаксации, определяющих форму

и ширину линии ФМР. Линия II с изменением взаим-

ной ориентации векторов h и Q практически исчезает.

Это полностью совпадает с ожидаемой ориентацион-

ной зависимостью и подтверждает предположение, что

линия II соответствует моде q = ±Q. Таким образом,

температурная зависимость резонансного поля линии II

Hres,II(T ), а также зависимость ее интенсивности от

взаимной ориентации векторов h и Q указывают на то,

что эта линия соответствует спиновым возбуждениям с

волновыми векторами q = ±Q.

4. Заключение

Методом ферромагнитного резонанса исследованы

высокочастотные спиновые возбуждения в хиральном

гелимагнетике Cr1/3NbS2 . В геликоидальной фазе обна-

ружены две линии ФМР с различной температурной

зависимостью резонансного поля. Установлено, что ли-

ния I соответствует однородному резонансу на гелико-

идальной структуре (волновой вектор q = 0). Резонанс-
ное поле этой линии определяется одноосной магнито-

кристаллической анизотропией. Линия II соответствует

возбуждению голдстоуновской моды с волновым векто-

ром q = ±Q. Конечное значение энергии моды q = ±Q

обусловлено магнитокристаллической анизотропией ше-

стого порядка в базальной плоскости. Впервые экспе-

риментально продемонстрировано, что эффективное воз-

буждение моды q = ±Q происходит только в том случае,

когда вектор микроволнового магнитного поля h перпен-

дикулярен волновому вектору магнитной структуры Q.
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плодотворные обсуждения и Г.В. Шилову за проведение

рентгеноструктурного анализа.

Список литературы

[1] Ю.А. Изюмов. УФН 144, 439 (1984).
[2] X.Z. Yu, Y. Onose, N. Kanazawa, J.H. Park, J.H. Han,

Y. Matsui, N. Nagaosa, Y. Tokura. Nature 465, 901 (2010).
[3] M. Lee, W. Kang, Y. Onose, Y. Tokura, N.P. Ong. Phys. Rev.

Lett. 102, 186 601 (2009).
[4] Ф.Б. Мушенок, М.В. Кирман, О.В. Коплак, Р.Б. Моргунов.

ФТТ 54, 1281 (2012).
[5] R.B. Morgunov, F.B. Mushenok, O. Kazakova. Phys. Rev. B

82, 134 439 (2010).
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