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Проведено сравнение скоростей двух типов ядерной спин-решеточной релаксации. Изучена также попе-
речная релаксация ядерных спинов, взаимодействующих с парамагнитными центрами, в предположении,
что парамагнитные центры образуют туннельные двухуровневые системы. Рассчитана скорость поперечной
релаксации и показано, что при определенных температурах скорость поперечной релаксации определяется
двухуровневыми системами.

В последнее время интенсивно изучаются физические
свойства неупорядоченных систем при низких темпера-
турах (T 6 1 K). Оказалось, что при указанных темпера-
турах в определении физических свойств таких систем
существенную роль играют туннельные двухуровневые
системы (ДУС) [1,2]. Основной особенностью этих
систем является то, что их плотность состояний слабо
зависит от энергии и остается практически постоянной
величиной.

Одним из результативных методов изучения струк-
туры твердого тела является исследование спектров
ядерного магнитного резонанса и ядерной релаксации.
В работе [3] изучалось влияние туннельных ДУС на
ядерную спин-решеточную релаксацию, обусловленную
парамагнитными примесями. Поскольку прамагнитные
примеси нарушают порядок решетки, этого достаточ-
но для реализации ДУС [4]. Таким образом, часть
парамагнитных примесей может оказаться в ДУС. В
этом случае за счет туннелирования парамагнитных
центров (ПЦ) (находящихся в ДУС) между двумя поло-
жениями равновесия происходит изменение расстояния
между ПЦ и ядром и возникает модуляция диполь-
дипольного взаимодействия между ПЦ и ядром, которая
в свою очередь вызывает релаксацию ядерных спинов.
Такой тип релаксации называется релаксацией первого
типа [5].

Было показано, что при низких температурах
(T 6 1 K) скорость продольной релаксации,
обусловленная туннельными ДУС, при разумных
концентрациях такова, что этот механизм может
преобладать над другими механизмами релаксации. Но
кроме релаксации первого типа существует и релаксация
второго типа, когда релаксация ядерных спинов
обусловлена флуктуациями электронных магнитных
моментов (вызванная взаимодействием этих моментов
с ДУС). В этом случае расстояние между ПЦ и
ядром не изменяется. Конкретный механизм релаксации
электронных спинов, обусловленный ДУС, приведен в
работе [6]. Мы вычислим ядерную релаксацию второго
типа, обусловленную ДУС, и определим условия, при
которых она преобладает над релаксацией первого типа.

Интересно также изучать поперечную ядерную релак-
сацию, обусловленную ДУС. Действительно, в случае ко-
гда непосредственное взаимодействие между ядерными
спинами слабое (например, из-за большого расстояния
между ними или из-за малого значения ядерных маг-
нитных моментов), поперечная релаксация будет опреде-
ляться взаимодействием между ядерными спинами и ПЦ.

Далее показано, что в определенном интервале темпе-
ратур скорость поперечной релаксации, обусловленная
наличием ДУС, имеет температурную зависимость, ана-
логичную наблюдаемой на опыте [7].

1. Ядерная релаксация второго типа
обусловленная двухуровневыми
системами

Рассмотрим систему, состоящую из ядерных спинов
и парамагнитных примесей. Для простоты допустим, что
парамагнитные примеси образуют туннельные ДУС и что
между ПЦ и ДУС имеется взаимодействие следующего
типа:

HSL =
∑

Ann

[
Sz

nL
z
n +

1
2

(S+
n L−n + S−n L+

n )

]
,

где Sn — спин электрона, Ln — псевдоспин, описыва-
ющий ДУС, Ann — константа взаимодействия ДУС и
электрона.

Гамильтониан системы имеет вид

H = −~ωI

∑
i

I z
i + ~ωS

∑
j

Sz
j +
∑

n

εnLn

+ HIS + HDD + HSL, (1)

где ~ωI — зеемановская энергия ядра, I — спин ядра,
~ωS — зеемановская энергия электрона, εn — энергия
ДУС, HIS представляет собой гамильтониан диполь-
дипольного взаимодействия между ПЦ и ядром, который
имеет вид [5]

HIS =
∑

i j

Aαβi j

R3
i j

Iαi Sβj ,
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где
Aαβi j = γIγS~2 fαβ(θi j , ϕi j ),

γI и γS — гиромагнитные отношения для ядра и ПЦ со-
ответственно, fαβ(θi j , ϕi j ) — известные угловые функ-
ции [5], Ri j — расстояние между ядром и ПЦ, HDD —
взаимодействие между туннельными ДУС.

Для получения выражения времени ядерной релакса-
ции воспользуемся формулой [8]

1
T1

=
1
2

∫
〈[K(t), K]〉dt
∂
∂β
〈HI 〉

,

где K = i
~ [H, HI ], K(t) = eiHt/~Ke−iHt/~, угловые скобки

означают статическое усреднение, HI — зеемановская
энергия ядра.

Чтобы получить выражение для 1/T1, необходимо
определить корреляционную функцию 〈S+

j S−j (t)〉. Снача-
ла учтем только секулярную часть взаимодействия HSL.
Для этого воспользуемся методом, изложенным в [5].
После несложных вычислений получим

〈S+
j S−j (t)〉 ' 〈S−j S+

j (t)〉 = 〈S−j S+
j 〉 exp[−t〈(Bi j L

z
i /~)

2〉τD],

где τD — время корреляции псевдоспиновой корреляци-
онной функции [9], которое имеет вид

τD =
1.8~(64πρv2)

pN2
Dγ

4B−1/2
, (2)

ND — концентрация ДУС, p — плотность состояний
ДУС, γ — константа связи ДУС с фононами, ρ —
плотность образца, v — скорость звука в образце, B —
численный множитель порядка 10−2.

После вычислений в приближении
ω2

S� 〈(Bi j Lz
i /~)2〉τ 2

D для 1
T1

получим
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1
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S

.

Заменяя Lz
j на соответствующую флуктуацию и пере-

ходя от суммирования к интегрированию, получим

1
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= CS
p̄τD

16~4

B̄2

ω2
S
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[
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e∆0

(
|Ā++|2 + |Ā+−|2

)
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]
,

где Ā — среднее значение константы взаимодействия
ДУС и электронов, CS — относительная концентрация
ПЦ, p̄ — плотность состояния ДУС по энергии, kB —
постоянная Больцмана.

С понижением температуры в определении корре-
ляционной функции 〈S+

j S−j (t)〉 большую роль играет
несекулярная часть взаимодействия HSL, которую можно
учитывать с помощью теории возмущений [5].

Для скорости релаксации получим

1
T1

= CS
p̄π

16~3

B̄2

ω2
S

[
|Ā++|2 + |Ā+−|2

]

×
NS

NI
ln
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√
(~ωI)2 −∆2

0

∆0
.

Окончательно полная скорость релаксации второго
типа для рассмотренной системы имеет вид

1
T1

=
p̄

16~3

B̄2

ω2
S

[
|Ā++|2 + |Ā+−|2

]
×

kBTτD

~
ln
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e∆0
+ π ln
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√

(~ωI )2 −∆2
0

∆0

 .
(3)

Таким образом, скорость релаксации состоит из двух
частей, первая из которых пропорциональна температу-
ре, а другая постоянна. Из (3) следует, что при темпера-
туре

T ∼
~π
τDkB

ln
~ωI +

√
(~ωI)2 −∆2

0

∆0
ln−1 εmax

e∆0

происходит переход от пропорциональной от температу-
ры зависимости к отсутствию зависимости от темпера-
туры.

Если для τD принять оценку τD ∼ 10−9 s [9] и

ln
~ωI +

√
(~ωI)2 −∆2

0

∆0
ln−1 εmax

e∆0
∼ 10−1,

то для температуры перехода получаем T ∼ 10−3 K.
Сравним скорость релаксации второго типа со ско-

ростью релаксации первого типа [3] для одной и той
же системы. Сравнение этих скоростей релаксации для
случая ωIτ < 1 дает

T(2)

T(1)
=

144d2

r2
0

[
~ωS

B̄

] 1
8 kBTτD ln εmax

e∆0
+ π~

32

kBTτD ln εmax
eδ0

+ π~ ln
~ωI+
√

(~ωI )2−∆2
0

∆0

,

(4)
где d — расстояние между двумя положениями равно-
весия в ДУС, r0 — среднее расстояние между ядром
и ПЦ. При относительной концентрации ПЦ порядка
10−3 среднее расстояние между ядром и ПЦ составляет
величину порядка 10 Å, расстояние между двумя по-
ложениями равновесия в ДУС d ∼ 10−1 Å, поэтому
144d2/r2

0 ∼ 10−2. С учетом сказанного из (4) видно, что
в случае сильных магнитных полей ~ωS> 10B̄ скорость
релаксации первого типа преобладает над скоростью
релаксации второго типа.

2. Поперечная ядерная релаксация,
обусловленная двухуровневыми
системами

Рассмотрим ядерную поперечную релаксацию, обусло-
вленную эффективным взаимодействием между ядерны-
ми спинами, ПЦ и ДУС.

Статическая часть взаимодействия ядерных спинов
и ПЦ вносит вклад в неоднородную ширину линии
ЯМР, поэтому эту часть взаимодействия мы не будем
рассматривать.
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Спиновой гамильтониан рассматриваемой системы
имет вид (1).

Учитывая тот факт, что ПЦ находятся в ДУС, предста-
вим расстояние между ядром и ПЦ в виде

Ri j = |ri j + dLz
i | =

(
r2
i j + d2 + 2ri j dLz

i cos(αi)
)
,

где αi — угол между векторами ri j и d, |d|— расстояние
между двумя положениями равновесия в ДУС, |ri j | —
расстояние между ПЦ и центром ДУС; кроме того,
|d| � |ri j |.

С учетом сказанного в первом порядке по |d|/|ri j | для
взаимодействия между ПЦ, образующими ДУС, и ядра-
ми в диагональном по состояниям ДУС представлении
получим

HD
IS = −3d

∑
i j

Aαβi j

r3
i j

cos(αi)

×

Lz
i

√
ε2

i −∆2
0i

εi
+

∆0i

2εi
(L+

i + L−i )

 Iαi Sβj . (5)

Статическую часть этого взаимодействия мы не рас-
сматриваем. Поэтому в этом гамильтониане вместо Lz

i
подразумеваем его флуктуацию.

Для скорости поперечной релаксации 1/T2, обусло-
вленной гамильтонианом HD

IS, получим выражение

1
T2

=
1

4〈I2
x 〉

∫ (
〈K̃xK̃x(t)〉+ 〈K̃x(t)K̃x〉

)
dt, (6)

где

K̃x =
1
i~
[
Ix, UHD

ISU
−1
]
, U = exp

[
i
∑

m

ωI I
z
mt

]
,

I z
x =

∑
m

Iz
m.

Для величины K̃x имеем

K̃x = −
3i
2

d
∑

i j

cos(αi)

r4
i j

{
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i

√
ε2

i −∆2
0i

εi

+
∆0i

2εi
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}{
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i j (I
+
i − I−i )Sz

j

+ 2A+−
i j I z

i (S
−
j a− S+

j a+) + Az+
i j (I+

i − I−i )S+
j

+ 2aAz+
i j I z

i S
z
j + Az−

i j (I+
i − I−i )S−j − 2a+Az−

i j I z
i Sz

j

+ 2aA++
i j I z

i S+
j − 2a+A−−i j I z

i S−j

}
.

Операторы a, a+ и a(t), a+(t) (в гейзенберговском
представлении) определены следующим образом:

〈aa+(t)〉 = 〈a+a(t)〉 = cosωI t,

〈aa(t)〉 = 〈a+a+(t)〉 = 0.

При вычислении 1/T2 учтем, что время корреляции
корреляционной функции 〈Lz

i L
z
i (t)〉 при больших концен-

трациях ДУС определяется взаимодействием между ДУС
HDD и дается выражением (2).

Окончательно для скорости поперечной релаксации с
помощью выражения (6) в приближении ε0 < kBT (ε0 —
минимальная энергия ДУС), ωI , ωS > ∆0, ωIτD < 1,
ωSτD < 1, ωSτD � 1, получим

1
T2

=
Pπ
~

CS

(
d
r0

)(
γIγS~2

r3
0

)2

×

{
1 + 10

(
1− th2 ~ωS

2TkB

)
+

kBτDT
~π

ln
εmax

e∆0

}
,

(7)
где CS — относительная концентрация ПЦ, r0 — среднее
расстояние между атомами, p — плотность состояний по
энергии, εmax — максимальное значение энергии ДУС.

В пределе T � ~ωS из (7) получим

1
T2

=
pπ
~

CS

(
d
r0

)2(
γIγS~2

r3
0

)2{
1 +

kBτDT
~π

ln
εmax

e∆0

}
.

(8)
Как видно из (8), в выражении для скорости попе-

речной релаксации имеются два члена: один — посто-
янный, другой — пропорциональный температуре. При
τD ∼ 10−9 s и T ∼ 1 K преобладающим будет второй
член.

В работе [7] были исследованы релаксации Pr141 в
двухфазном соединении Pr1.85Ce0.15CuO4−y. В отмечен-
ной работе температурная зависимость ядерной попереч-
ной релаксации аналогична полученной нами темпера-
турной зависимости в (7) и (9). Поэтому предполагаем,
что поперечная релаксация Pr141 может быть обусловле-
на ДУС.

В заключение заметим, что проведение исследований
описанных в настоящей публикации, стало возможным
во многом благодаря гранту N MXK000, полученному
от Международного научного фонда.
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