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Sazetak

U ovom radu proucavana su svojstva antiferomagnetski uredenog stanja u sustavu
spinskih tetramera SeCuO;. Antiferomagnetski uredeno stanje nastaje ispod Néelove
temperature 7y = 8 K, a proucavano je metodom mjerenja magnetskog momenta
sile u magnetskim poljima H < 4.5 T pri temperaturama nizim od Néelove. Mag-
netski moment sile osjetljiv je na magnetsku anizotropiju Citavog uzorka, te mjere-
njima kutne ovisnosti moguce je odrediti simetriju uredenog stanja za jednostavnije
oblike dugodoseznog magnetskog uredenja. Koriste¢i elemente simetrije pripadne
kristalne strukture konstruirali smo oblik magnetokristalne energije te ga iskoristili u
fenomenoloskom pristupu za opis magnetske anizotropije i spinskih reorijentacija u
kona¢nom magnetskom polju u SeCuO;. Pri tome smo pretpostavili da je uredenje
jednostavno jednoosno antiferomagnetsko kako je predlozeno u literaturi. Dobiveni
rezultati simulacija dobro se slazu s eksperimentom no postoje neka odstupanja koja
ukazuju na kompliciranije magnetsko uredenje te pozivaju na daljnja istrazivanja

magnetske strukture ovog sustava.

Klju¢ne rijec¢i: Dugodosezno magnetsko uredenje, antiferomagnetizam, niskodimen-

zionalni spinski sustavi, magnetska anizotropija, spinske reorijentacije, spin flop.



Antiferromagnetically ordered state in spin
tetramer system SeCuQOs;

Abstract

In this master thesis we studied properties of antiferromagnetically ordered state
of spin tetramer system SeCuOs. This system orders antiferromagnetically below
Néel temperature. We studied this state using torque magnetometry in magnetic
fields H < 4.5 T at temperatures lower than 7. Magnetic torque is sensitive to mag-
netic anisotropy of the sample, and by measuring angular dependence one can de-
termine the symmetry of the magnetically ordered state for some simple long-range
order. Applying symmetry elements of the crystal structure we construct magneto-
crystalline energy which we use in phenomenological approach to describe magnetic
anisotropy and spin reorientations in finite magnetic field in SeCuOj3. In this appo-
rach simple uniaxial antiferromagnetic order as suggested in literature. Simulation
results are in good agreement with experiment, however there are some discrepan-
cies which to more complicated magnetic order and call for furthur investigation of

magnetic structure of this system.

Keywords: Long-range magnetic order, antiferromagnetism, low-dimensional spin

systems, magnetic anisotropy, spin reorientation, spin-flop.
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1 Uvod

Od trenutka kada je Heike Kamerlingh Onnes prvi puta ukapljio helij pa sve do danas,
priroda je pokazala Siroku lepezu egzoti¢nih stanja koja nastaju pri niskim tempera-
turama. Ta stanja su omogucila uvid u mnoge bazi¢ne interakcije koje su u pozadini
prirode naseg svemira. Neke od tih pojava dale su "vjetar u leda” tehnoloskom na-
pretku. Jedna od najbitnijih takvih pojava je supravodljivost, gdje materijal gubi sav
svoj elektri¢ni otpor. Taj efekt je omogucio stvaranje velikih magnetskih polja i time
zapoceo svojevrsnu revoluciju u razli¢itim granama fizike ali i u drugim podrud¢jima,
poput medicini.

Fundamentalni objekt u magnetizmu je magnetski moment. U klasi¢nom smislu
ga reprezentiramo kruznom petljom kojom tece struja /. U fizici ¢vrstog stanja svaki
atom moze sadrzavati magnetski moment, ali za magnetizam su gotovo uvijek odgo-
vorni elektroni iz d i f ljuske [1]. Magnetski momenti mogu medudjelovati na nacin
da tvore Sirok spektar stanja u materijalima koji ih sadrze. Medudjelovanje izmedu
magnetskih momenata prisutnih u materijalu te dimenzionalnost magnetske resetke
diktira kakvo ¢e biti konacno stanje sustava. Opcenito se magnetski materijali dijele
u Cetiri skupine: paramagnetski, dijamagnetski', feromagnetski i antiferomagnetski.
Magnetski materijali su nasli Siroku primjenu u svijetu koja sve vise napreduje [2].

Antiferomagnetski uredeno stanje otkrio je francuski fizicar Louis Néel [3]. Iako
to stanje ima uredene magnetske momente u odsustvu vanjskog magnetskog polja
magnetski materijal nema ukupne magnetizacije. Na prvi pogled odsustvo magne-
tizacije moze c¢initi antiferomagnetski uredeno stanje nezanimljivim. Iz perspektive
fizicara to sigurno nije tako, jer mnostvo efekata koji se javljaju u tim sustavima
su ve¢inom kvantne prirode Sto ih ¢ini zanimljivima za istrazivanja fundamental-
nih svojstava. Istovremeno, istraZuje se i potencijalna primjena antiferomagnetskih
materijala pa tako naprimjer moguce je da antiferomagneti zamjene feromagnete u
racunalnoj memoriji [4].

U ovom radu proucavana su magnetska svojstva monoklinskog kristala SeCuQOs.
Taj sustav je posebno zanimljiv jer uvidom u njegovu magnetsku strukturu se moze
zakljuciti da je magnetski niskodimenzionalan. Niskodimenzionalnost magnetizma u

materijalima je zapravo reprezentizacija dosega i smjera medudjelovanja magnetskih

!Dolazi kod iona s popunjenim vanjskim ljuskama. Uvijek prisutan, po iznosu ¢esto zanemariv.
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Slika 1.1: Niskodimenzionalne D < 3 magnetske resSetke.

momenata. Niskodimenzionalnost magnetske resetke se najbolje moze razumjeti uvi-
dom u sliku 1.1. Niskodimenzionalne resetke imaju u sebi odvojene konstituente koji
medusobno ne medudjeluju. Tako naprimjer 1D magnetska struktura tvori magnet-
ske lance koji medusobno ne medudjeluju. Monoklinski SeCuO; je posebno zanim-
ljiv jer pri temperaturi Ty = 8 K se dugodosezno antiferomagnetski ureduje iako
je na prvi pogled njegova magnetska struktura O dimenzionalna i sastoji se od iz-
oliranih spinskih tetramera. To znaci da postoji medudjelovanje izmedu diskretnih
nakupina koje pritom tvore trodimenzionalnu antiferomagnetski uredenu magnetsku
strukturu. To medudjelovanje je puno slabije od medudjelovanja magnetskih mome-
nata unutar niskodimenzionalne nakupine (u ovom slucaju tetramera). Cilj ovog
rada je proucavanje svojstava tog uredenog stanja koristenjem eksperimentalne me-
tode mjerenja magnetskog mometna sile koja je osjetljiva na magnetsku anizotropiju

te time i simetriju magnetski uredenog stanja.



2 SeCuO;

Molekule SeCuOs kristaliziraju u vise polimorfa. Polimorf koji proucavamo u ovome
radu priprada u monoklinski kristalni sustav. Taj polimorf je izolator prozirno zelene

boje. Na slici 2.1 prikazan je uzorak montiran na nosac¢ za mjerenje magnetskog

momenta sile.
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Slika 2.1: Monokristal monoklinskog SeCuO3; montiran na nosa¢ za mjerenje mag-

netskog momenta sile.



2.1 Sinteza i kristalna struktura monoklinskog SeCuO;

Monokristali SeCuO3; dobiveni su metodom faze kemijskih para [5]. Mjesavina pra-
hova analiti¢ki? ¢istih CuO i SeO, u molarnom omjeru 4:3 je zapeca¢ena u kvarcne
cijevi s elektroni¢ki? ¢istim HCl koji je sluzio kao transportni plin za rast kristala. Am-
pule su zatim stavljene horizontalno u cilindri¢nu pe¢ s dvije zone, te su zagrijavane
vrlo sporo 50° C/h do temperature 500° C. Optimalne temperature za rast kristala na
izvoru i depozicijskoj zoni iznose 450° C i 550° C. Nakon Cetiri tjedna je dobiveno puno
zelenih kristala SeCuQOs, najvece veli¢ine 5 x 10 x 2 mm? , ¢ija je kristalna struktura
odredena pomocu difrakcije na polikristalu. Uzorak koriSten u mjerenjima je sinteti-
zirao Helmuth Berger s Ecole polytechnique fédérale de Lausanne u Svicarskoj.

Monokristali SeCuO; koje smo proucavali kristaliziraju u monoklinskom kristal-
nom sustavu (Slika 2.2). Prostorna grupa kojoj pripadaju je P2, /n s koordinacijskim
brojem Z = 8. Konstante kristalne reSetke su redom a« = 7.712 &, b = 8.238 A i
¢ = 8498 A , a kut izmedu osi a i ¢ iznosi f = 99.124. Ostali podaci o kristalnoj
strukturi se mogu naci u znanstvenom clanku [6].

Svaki atom bakra okruzen je sa Sest atoma kisika koji tvore nepravilni oktaedar.
Postoje dva kristalografski neekvivalentna atoma bakra (Slika 2.2), koji se nalaze u
drukéijem oktaedarskom okruzenju kisika (Slika 2.3). Udaljenosti izmedu bakra i
pripadnih kisika su dane u tablici 2.1. Iz te tablice se moZe zamijetiti da su oktaedri
distordirani te elongirani tj. da postoje dva kisika koja se nalaze dalje nego ostala
Cetiri te se ligandno okruZenje moZe smatrati priblizno kvadrati¢nim tvore¢i CuQO, je-
dinice prikazane na slici 2.3. Bakar se op¢enito moze smatrati Jahn Tellerovim ionom
te najcesce dolazi u distordiranom ligandnom okruzenju ¢ime se razbija degeneracija
elektronskih stanja vanjske 3d ljuske [1]. Razbijanje degeneracije je prikazano na
slici 2.4. Medudjelovanje izmedu iona bakra ostvaruje se preko blizih veza s kisikom
tzv. interakcijom superizmjene [1] Sto znaci da za proucavanje magnetske reSetke

potrebno proucavati konfiguraciju CuO, jedinica (Slika 2.3).

2gradacije razlititih Cistoca



Slika 2.2: Slika gore: Kristalna struktura monoklinskog SeCuOs. Zelene kuglice pred-
stavljaju atome selenija, narancaste predstavljaju bakrove atome, a crvene atome
kisika. Slika dolje: Ista kristalna struktura s uvedenom distinkcijom izmedu dva
kristalografski neekvivalentna atoma bakra. Cu2-narancasto Cul-plavo. Crni parale-

lepiped prikazuje jedini¢nu celiju.

Atomi d Atomi d
Cul-0O1 | 2.38 || Cu2-0O1 | 1.98
Cul-03 | 1.95 || Cu2-02 | 1.96
Cul-03 | 1.96 || Cu2-04 | 1.95
Cul-O4 | 2.42 | Cu2-04 | 2.71
Cul-O5 | 2.09 || Cu2-05 | 2.36
Cul-06 | 1.95 | Cu2-06 | 1.98

Tablica 2.1: Udaljenosti izmedu atoma kisika i bakra izrazena u A.
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Slika 2.3: Gore: Nepravilni oktaedri CuOg. Dolje: Nepravilni kvadrati CuOy.

3de. 2 Orbitala
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9 elektrona
ZZ
tog 3C|xy 3dy; 3dyz

Slika 2.4: Razbijanje degeneracije u oktaedarskom ligandnom okruzenju.



2.2 Magnetska resetka

Pretpostavimo li da magnetska interakcija superizmjene ide preko kisika u CuO, kva-
dratima, te nacrtamo li samo atome Cu i O koji medudjeluju u superizmjeni, dobi-
vamo sliku magnetske resetke kakva je prikazana na slici 2.5 [5]. Dobivena magnet-
ska resetka se sastoji od izoliranih CuO, tetramera. Takoder se na slikama 2.51i 2.6
moze zamijetiti da postoje dva razliCito orijentirana kristalografski identicna tetra-
mera.

Tetrameri tvore kvazi 0-dimenzionalnu magnetsku reSetku, $to bi znacilo da svaki

Slika 2.5: Izgled kristalne strukture u kojoj nisu prikazani daleki atomi kisika te atomi
selena, ve¢ samo CuO, jedinice.

tetramer ne medudjeluje s ostalim tetramerima to jest ¢ini samostalnu kratkodosezno
uredenu strukturu. Unutar tetramera ioni bakra su poslagani sljede¢im nizom Cu2-
Cul-Cul-Cu2. Spinovi bakra (S = 1/2) medudjeluju pomo¢u posrednika®, atoma
kisika. Predznak i jaCina interakcije je odredena kutem Cu-O-Cu sto je odredeno
Goodenough-Kanamori-Anderson pravilom prema kojem ¢e medudjelovanje izmedu
spinova biti antiferomagnetsko ukoliko je Cu-O-Cu kut veéi od 90deg, a najjace anti-
feromagnetsko medudjelovanje ostvareno je za kut 180deg [7]. U tablici 2.2 vidi se
da su kutevi za obje interakcije veci od 90deg te stoga o¢ekujemo antiferomagnetsko

medudjelovanje za Ji; i Jis.

3Superexchange
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Slika 2.6: Magnetski neekvivalentni strukturni tetrameri SeCuOs.

Cu-O-Cu Kut

Cul-O-Cu2 | 108.5
Cu2-O-Cu2 | 101.9

Tablica 2.2: Kutevi Cu-O-Cu unutar tetramera.

U prvom radu [5] o magnetizmu ovog sustava mjerila se magnetska susceptibil-
nost duz tri razliCita smjera te srednja susceptibilnost praskastog uzorka. Na slici 2.7
se vidi kako susceptibilnost raste sa smanjenjem temperature te ima Siroki maksimum
pri temperaturi 7' &~ 16 K. Takvo ponasanje je karakteristicno za nisko-dimenzionalne

antiferomagnetske materijale. Hamiltonijan tetramerskog sustava je oblika:
H o= J12(S1 - So + S5+ Si) + i (Sa - Ss) 2.1)

gdje su spinovi bakra Cu2 S i8Sy, spinovi bakra Cul Sy iS5 a JiJy intergrali
izmjene prikazani na slici 2.8. Magnetska susceptibilnost za model tetramera sa spi-
nom S = 1/2 se dobiva analiti¢ki [8]. U navedenom ¢lanku [5] su rezultate pokusali
prilagoditi na model spinskih tetramera, no taj model nije bio uspjesan za cijeli tem-
peraturni interval. Prilagodba se moze vidjeti na slici 2.7 gdje je susceptibilnost
tetramera oznacena crvenom linijom. Pri temperaturi 7' =~ 70K se vidi velik porast u
mjernoj susceptibilnosti sa snizenjem temperature, sto se ne moze objasniti modelom
izoliranih spinskih tetramera.

Pri temperaturi Ty ~ 8K sustav se dugodosezno antiferomagnetski ureduje
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Slika 2.7: Magnetska susceptibilnost pojedinih osi kristala u ovisnosti o temperaturi
(slika uzeta iz reference [5]).

Slika 2.8: Interakcije izmjene u linearnom tetrametru u SeCuOs [5].

[5,9]. Susceptibilnost u smjeru jedne od osi se smanjuje i ide u nulu kako se tem-
peratura snizava. Ostala dva smjera se puno slabije mijenjaju s temperaturom ispod
Ty. Navedeno ponasanje je karakteristi¢no za jednoosne antiferomagnete, kod kojih
susceptibilnost duz lake osi ide u nulu kako 7" — 0, a duz druge dvije na nju okomite
osi je konstantna s temperaturom ispod 7' [1,10, 11], Sto ¢emo pokazati u idu¢em

poglavlju.



3 Teorijska pozadina

Magnetizacija u materijalu je distribucija magnetskih dipolnih momenata u zada-
nom volumenu [12]. Kod feromagneta postoji spontana magnetizacija ¢cak i kad
nema vanjskog magnetskog polja. Antiferomagnetima se mogu smatrati svi materijali
kod kojih takva spontana magnetizacija ne postoji iako u njima postoji dugodosezno
uredenje. Da bi nastalo dugodosezno uredenje u magnetskom sustavu trebaju posto-
jati interakcije koje pri nekoj temperaturi nadvladaju entropiju. Najjednostavniji mo-
del antiferomagneta je Weissov model u kojem postoje dvije antiparalelne podresetke

magnetizacije jednakog iznosa kakav je prikazan na slici 3.1.

> <« >
- > =
> <« >
- > =
> <« >
- > =
> <« >
- > =

Slika 3.1: Shematski prikaz dvije magnetske resetke jednostavnog antiferomagneta.

3.1 Magnetsko medudjelovanje

Nuzan uvjet dugodoseznog uredenja je medudjelovanje. Za magnetske materijale
bitno je medudjelovanje izmedu magnetskih momenata. Budu¢i da se radi o magnet-
skim dipolima, smisleno je procijeniti iznos dipol-dipol medudjelovanja koje je dano
izrazom [12]:

1

L L3
E:ﬁ[ﬂl'm——g

(- 74 - )] (3.1)
gdje su y; i p» magnetski dipolni momenti, a i je vektor udaljenosti izmedu njih.
Kako bismo ocijenili kolika je jac¢ina ovog medudjelovanja uzimamo najpovoljniju
orijentaciju magnetskih dipolnih momenata s iznosom i — up te uvrStavamo tipi¢ne
udaljenosti » ~ 3 A (tipi¢na vrijednost udaljenosti Cu-Cu u bakrovim oksidima).
Energija koju dobivamo je 107!6 erg (1023 J), $to je ekvivalent temperature 0.1 K.
Neki magnetski materijali se ureduju ve¢ pri temperaturi ~ 100 — 1000 K Sto znaci da

je dipol-dipol medudjelovanje preslabo da bi bilo odgovorno za dugodosezno mag-

netsko uredenje.

10



Za dugodosezno magnetsko uredenje odgovorna je tzv. interakcija izmjene (eng.
exchange interaction) [1,10,11]. Priroda te interakcije je elektrostatska. Hamilto-
nijan te interakcije nazivamo Heisenbergov Hamiltonijan, a mozemo ga zapisati na
sljede¢i nacin [1,10,11]:

H==> 7SS (3.2)

i#]

gdje je J;; integral izmjene izmedu i-tog i j-tog spina S elektrona. Ako elektroni
susjednih magnetskih iona medudjeluju interakcijom izmjene, tada takvu interak-
ciju nazivamo direktnom interakcijom. Direktna izmjena u sebi sadrzi preklapanje
elektronskih valnih funkcija i Columbovo elektrostatsko odbijanje [1,10,11]. Vrlo
rijetko je ova vrsta interakcije odgovorna za dugodosezno uredenje jer ne postoji
dovoljno veliko direktno preklapanje magnetskih orbitala. Puno ceSce se javlja inte-
rakcija preko posrednika, takozvana interakcija superizmjene. Ona se definira kao
indirektna interakcija izmedu iona premostenih nemagnetskim ionom. Shematski je
ta interakcija prikazana na slici 3.2 gdje su dva magnetska iona (M) premostena ato-
mom posrednika (O). Ona proizlazi iz toga Sto se elektroni delokaliziraju preko cijele
strukture ¢ime smanjuju svoju kineticku energiju. Superizmjena favorizira antifero-
magnetsko uredenje [1]. Kut (M-O-M) utjece na predznak i jacinu interakcije [1, 7].
Za J;; > 0 u hamiltonijanu (3.2) interakcija je feromagnetska, a za J; ; < 0 antifero-
magnetska. Antiferomagnetski uredeno stanje je povijesno prvi puta opisano pomocu
teorije srednjeg polja, koje za pretpostavku uzima da svaki spin nalazi u srednjem po-

lju dvije resetke [1,3,13]. To je tzv. Weissov model antiferomagneta [1,3,13].

Slika 3.2: Shematski prikaz interakcije superizmjene. M su magnetski ioni, a O je
nemagnetski ion preko kojeg je ostvarena superizmjena [1].

11



3.2 Weissov model antiferomagneta

Najjednostavniji model antiferomagnetski uredenog stanja je Weissov model [1, 13].
U tom modelu pretpostavljamo da postoje dvije antiparalelne reSetke magnetizacije,
M,, i M,. Svaka podresetka proizvodi molekularno magnetsko polje dano izrazom

[13]:

ga - I——_i - QQMUL - QIMb (33)
By = H — uM, — . M, (3.4)

gdje je ¢ Weissova konstanta, H vanjsko magnetsko polje a 1/, , magnetizacija poje-
dine podreSetke. Magnetizacija svake podreSetke je paralelna s pripadnim moleku-
larnim poljem (B, [ M, , B, I M,).

Op¢i izraz za iznos magnetizacije elektrona sa samo spinskim doprinosom u mag-

netskom polju B dan je izrazom [13]:

1
M = §ng,uBSBs(guBSB/kT) (3.5)

gdje su By Brillouineva funkcija, n koncentracija magnetskih momenata, ¢ elektron-
ski g-faktor, up Bohrov magneton, S spin, k£ Boltzmannova konstanta i 7' tempera-
tura. UvrStavanjem magnetskih polja pojedinih resSetki u gornju jednadzbu dobivamo

sljedece izraze:

1 [ S 1

M, = —=ngupSBs | 2222 (oM, + qi M) (3.6)
2 kT ]
1 [ S 1

M, = —5nguuSBs g‘g} (@2 My + 1 M) (3.7)

Dobivene jednadzbe su transcedentne, a minus je doSao zbog neparnosti Brillouinove

funkcije. Razvijanjem Brillouinovih funkcija u red potencija dobivamo:

S+1 1 (S+1)((S+1)2+52

gdje je x = %(ngb + ¢1M,). Uvrstavanjem razvoja u jednadzbe (3.6) i (3.7)
dobivamo:

C
My = = 55(02Ma + @1 My) + (g2 Mo + @ My)* — . (3.9
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C
My, = _ﬁ<QQMb + @ Mo) + Y@My + M)’ — .. (3.10)

gdje je v neka pozitivna konstanta dobivena razvojem [13], a C' Curieva konstanta

koja je dana izrazom:
(o nlonp)?S(S + 1)

% (3.11)

Uvjet antiferomagnetskog uredenja je da su magnetizacije podresetki jednake po iz-
nosu a suprotne po smjeru to jest M, = —M, = M. UvrStavanjem tog uvjeta u

jednadzbe (3.9 i 3.10) dobivamo:

C
M(l — ﬁ(% — q2)> = —v(q1 — q2) M® + ... (3.12)

Ako imamo uvjet na Weissove konstante:

Q> q2 (3.13)

i ako je temperatura manja od:

T < TN = C(ql — (]2) (314)

1
2
dobivamo spontanu magnetizaciju podreSetki a i b, gdje je Ty Néelova temperatura.
Razmatranjem uvjeta u jednadzbi (3.13) moze se zakljuciti da je taj uvjet zapravo
uvjet antiferomagnetizma koji govori da je molekularno polje koje spin osje¢a od
susjedne antiparalelne resetke jace od molekularnog polja podresetke kojoj pripada.

Susceptibilnost smjera okomitog na spontanu magnetizaciju dobiva se na sljedeci
nacin. Ukupna magnetizacija antiferomagneta u magnetskom polju je dana sljede¢im
izrazom:

M = M, + M, (3.15)

Vektor ukupne magnetizacije paralelan je vanjskom magnetskom polju. Iznos ukupne

magnetizacije dan je izrazom:
M =2M'0=H/q (3.16)
gdje je 6 mali kut izmedu magnetizacije podresetke (a ili b)) bez polja i s poljem, kao
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Slika 3.3: Shematski prikaz magnetizacije antiferomagneta kada je polje okomito na
spontanu magnetiziaciju (slika uzeta iz reference [13]).

Sto je prikazano na slici 3.3. Susceptibilnost je op¢enito definirana sljede¢im izrazom:

oM
= 3.1
X=357 (3.17)
Sto nam u ovom slucaju daje:
1
XL =— (3.18)
a1

Jednadzba pokazuje da je susceptibilnost za polje narinuto u smjeru okomitom na
magnetizacije podresetki neovisna o temperaturi.

U nastavku pogledajmo slucaj kad je vanjsko polje paralelno s magnetizacijama
podresetki.Ukljuc¢imo li vanjsko magnetsko polje u izraze za magnetizacije podresetki

antiferomagneta, (3.6) i (3.7) dobivamo sljedece:

1 S
M, = =ngupSBs | 22 (H — oM, — q1Mp) (3.19)
2 kT
1 gpBS
M, = §ngp,BSBS T (H — go My, — q1 M,) (3.20)

U malim poljima magnetizacije podresetki su gotovo jednake po iznosu, pa mozemo
napisati:

M, =M+ AM,, M, = —M' + AM, (3.21)

gdje su AM, i AM, male promjene magnetizacije na svakoj resetci. Uvr§tavanjem tih
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izraza u jednadzbe (3.19 i 3.20), te razvojem Brillouinovih funkcija Bg u Taylorov

red, zadrzavjudi ¢lanove prvog reda od H, AM, i AM, dobivamo:

1 S
AM, = jung S B5 | “HS ( — r|  (CadM, - dMG + H) (322

gussS
kT

1
AM, = ﬁngzlﬁ%SQBé{

(n — Q2)M/} (@AM, — nAM, + H) (3.23)

gdje je B derivacija Brillouinove funkcije. Po$to su male promjene magnetizacije u

istom smjeru, ukupna promjena magnetizacije jednaka je zbroju tih promjena:

1
AM =AM, + AM, = ﬁHQ%QBS?B{S {g,:?S (¢ — QQ)M,:| [—(g2 + ¢1)AM + 2H]
(3.24)
Tu jednadzbu mozemo pojednostaviti na sljede¢i nacin:
AN — NGBS B[ 48 (01 — ) M] (3.25)

1+ 5izng®ud,S? B [ %25 (g1 — ¢2) M) (g2 + 1)

Ako stavimo uvjet da 7' — 0, Sto znaci da je i By = 0, dobivamo da paralelna sus-
ceptibilnost x| pada u nulu kako 7" — 0. Ako proucavamo $to se dogada u kriticnom
podrudju u blizini Néelove temperature 7' — T, dobivamo da je iznos paralelne
susceptibilnosti:

1

x|(T=Ty)=— (3.26)
1

jer na Ty magnetizacija podreSetki ide u nulu M’ — 0, a Bj prelazi u konstantu
(S+1)/3S.

Ako je temperatura veca od Ty ulazimo u paramagnetsko stanje, viSe nema mag-
netizacija podresetki, termicko gibanje nadvladava interakcije i opis uz pomo¢ mag-
netizacija podresetki gubi smisao. Iznad Ty vrijedi paramagnetski odziv - on je opisan
isto Brillouinovom funkcijom, ali samo s magnetskim poljem kao argumentom i isti

je za svaki ion. Susceptibilnost u paramagnetskom stanju iznosi [13]:

C
T+ 3(q +q)C

X = (3.27)

gdje je C' Curieva konstanta, definirana kao u jednadzbi (3.11). Bududi da su ¢, g» >
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0 susceptibilnost mozemo napisati na sljede¢i nacin:

c
- - 2
XTT1e (3.28)

gdje je © Weissova konstanta iznosa © = 3(¢q; + ¢2)C. Jednadzba (3.28) prikazuje
tipi¢nu ovisnost za paramagnet s antiferomagnetskim interakcijama izmedu spinova.
Temperaturne ovisnosti susceptibilnosti mjerene duz lake osi i okomito na nju

prikazane su na slici 3.4.

||I]Tﬁllr]frllﬁ]7
1.0
r:_: -
[ R
E L
g L
= 05p
0 TR T S N O S N T U B SR A RNt
0 0.5 1.0 1.5 2.0

— T|Ty

Slika 3.4: Temperaturna ovisnost susceptibilnosti mjerena duz lake osi, x| i okomito
na nju, y, (slika uzeta iz reference [13]).

3.3 Magnetski moment sile i anizotropija susceptibilnosti

U prethodnom poglavlju pokazali smo da je iznos magnetske susceptibilnosti u an-
tiferomagnetu ovisan o smjeru narinutog magnetskog polja s obzirom na smjer lake
osi (slika 3.4). Drugim rije¢ima, magnetska susceptibilnost antiferomagneta je ani-
zotropna. Anizotropija je svojstvo skoro svih magnetski uredenih stanja. Magnetska
anizotropija prisutna je i u paramagnetskom stanju veéine magnetskih materijala. U
spojevima ¢iji magnetizam dolazi od bakrovog spina S = 1/2 za magnetsku anizotr-
piju u paramagnetskom stanju odgovorna je u najvecoj mjeri anizotropija elektron-
skog g-faktora [14].

Makroskopsku anizotropiju magnetske susceptibilnosti moguce je mjeriti uobica-

jenim mjerenjima magnetizacije s poljem narinutim duz specificnog kristalnog smjera
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(npr. SQUID magnetometrom). No, postoji eksperimentalna metoda koja mjeri ma-
kroskopsku magnetsku anizotropiju u specifi¢noj kristalnoj ravnini, a zasniva se na
mjerenju magnetskog momenta sile.

Na materijal koji se nalazi u magnetskom polju djeluje moment sile 7 dan sljede¢im
izrazom:

7=VM x H, (3.29)

gdje je V volumen uzorka, M magnetizacija a H vanjsko magnetsko polje. Ako

pretpostavimo linearan odaziv materijala mozemo pisati:
M = xH (3.30)

gdje je x tenzor magnetske susceptiblinosti. Opc¢eniti zapis tenzora susceptibilnosti u

(z,y, z) koordinatnom sustavu dan je s:

Xzz Xazy Xzz
X=| Xay Xoy X (3.31)
Xzz Xyz Xzz

Znacenje tenzora susceptibilnosti postat ¢e jasnije ako uvrstimo izraz (3.31) u (3.30).

Tada dobivamo za komponente magnetizacije:

Mx = szHm + X:pyHy + szHz
My = X:vyH:c + nyHy + Xysz (332)

Mz = Xa:zHac + XyzHy + Xzsz

Gornji izraz nam pokazuje da ¢emo primjenom magnetskog polja u npr. smjeru osi
x, U anizotropnom sustavu inducirati magnetizaciju ne samo u smjeru osi z, vec i
osi y i z ukoliko su komponente tenzora x,, i x,. razli¢ite od nule. Ocito standar-
ndna mjerenja magnetske susceptibilnosti, odnosno magnetizacije koja mjere samo
magnetizaciju u smjeru magnetskog polja ne daju punu informaciju o magnetskoj
anizotropiji sustava, osim u sluc¢ajevima kada je koordinatni sustav (z,y, z) ujedno
sustav vlastitih osi tenzora y Sto ima za posljedicu da je tenzor dijagonalan. Za ma-
terijale s niskom simetrijom poput monoklinske ili triklinske to gotovo nikad nije

slucaj.
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U eksperimentu magnetsko polje rotira u nekoj odabranoj ravnini, na primjer xy,
a mjeri se samo komponenta momenta sile okomita na tu ravninu, 7, koja je dana

izrazom
m

B 2 Mmol

(Xaz — Xyy) sin 260 — x, cos 260 H? (3.33)

Tz

gdje smo polje koje rotira u zy ravnini napisali kao H = (H cos 6, H sin#,0), 6 je kut
koji polje zatvara sa z-o0si, m je masa uzorka a M,,,, molarna masa dok je suscepti-
bilnost izrazena u emu/mol. Izraz (3.33) ima sinusoidalnu ovisnost s periodom .
Izraz (3.33) predstavlja zbroj dviju sinusnih funkcija razli¢itih amplituda pomaknutih

u fazi za 7/4 te stoga vrijedi:

1 1
5()(; — X,,) sin(20 — 26y) = 5()(m — Xyy) Sin 20 — X4, cos 260 (3.34)

gdje je 6y fazni pomak rezultantne sinusne funkcije te predstavlja kut pri kojem je
magnetsko polje paralelno smjeru koji smo nazvali 2/, a kut se i dalje mjeri od osi
z. X, 1 X, su vrijednosti susceptibilnosti u smjerovima novih koordinatnih osi 2’ i ¢/

zarotiranih od osi x i y za kut 6,. Kut 6, dan je izrazom:

1 2,
0y = — arctan <#) (3.35)
2 Xzx — ny

i predstavlja fazu, to jest nulu jednadzbe (3.33). Odnos izmedu komponenti tenzora

, pR—
x

Xzz> Xyy | Xay 1 Mjerene anizotropije (x;, — x;) u transformaciji dana je sljede¢im

izrazima:

Xez — Xyy = (X — Xj) €08 26; (3.36)
= L~ ) sin20 3.37
X:ry - §<Xx - Xy) S1n 0 ( . )

Krajnji izraz za magnetski moment sile u z smjeru je oblika:

. m
B 2 Mmol

H?(x}, — x,,) sin(260 — 26,) (3.38)

Tz

gdje se kut # mjeri od osi .
Jednadzba (3.38) vrijedi samo u slucaju linearnog odziva. Pod linearnim odzi-

vom podrazumijevamo paramagnetski i dijamagnetski. Osim navedenih postoji jo$
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jedan, a to je odaziv Néelovog antiferomagneta u poljima nizim od spin-flop polja.
Za opis magnetski uredenih stanja* koristi se fenomenolo$ki pristup koji magnetsku

anizotropiju opisuje preko magnetokristalne energije [15].

3.4 Fenomenoloski opis antiferomagnetski uredenog stanja

Magnetski uredena stanja su u vecini slucajeva anizotropna jer se magnetski momenti
spontano (bez prisutstva magnetskog polja) urede tako da su orijentirani u nekom
kristalnom smjeru koji se naziva laka os. Postoje i komplicirana magnetska uredenja
u kojima magnetski momenti nemaju jednostavnu paralelnu ili antiparalelnu konfi-
guraciju i ta uredenja ne mogu se opisati pristupom koji je dan ovdje.

Makroskopska anizotropija uredenog stanja moze se opisati takozvanom magne-
tokristalnom energijom. Magnetokristalna energija mora zadovoljavati elemente si-
metrije pripadne kristalne strukture [15]. Ovakav fenomenoloski pristup opisa mag-
netske anizotropije uredenog stanja posebno je koristan pri opisu jednoosnog antife-
romagneta.

U potpoglavlju 3.3 naveli smo da jednadzba (3.38) opisuje kutnu ovisnost mo-
menta sile Néelovog antiferomagneta u niskim magnetskim poljima. Néelov antife-
romagnet predstavlja uredeno magnetsko stanje u kojem se susjedni magnetski mo-
menti nalaze medusobno suprotno orijentirani. Ti magnetski momenti tvore dvije an-
tiparalelne magnetske reSetke. Na slici 3.5 shematski je prikazana magnetska resetka
Néelovog antiferomagneta te temperaturna ovisnost susceptibilnosti. Uredeni sustav

u magnetskom polju H se moze opisati fenomenolo$kom energijom oblika:

BE_ . F
F/V:—/ M-dH’+7“ (3.39)
0

gdje je V volumen uzorka a F, magnetokristalna energija anizotropije. Prvi ¢lan pred-
stavlja Zeemanov ¢lan energije. Pogledamo li sliku 3.5 mozemo zakljuciti sljedece.
Bududi da je x, vece od x|, Zeemanova energija bit ¢e niza ako su spinske osi oko-
mite na smjer magnetskog polja —%XLHQ < —%XHHQ). To ima za posljedicu da
Zeemanov Clan Zeli zarotirati spinske osi okomito na smjer magnetskog polja. U ni-
skim poljima smjer spinskih osi odreden je magnetokristalnom energijom te ¢e do

reorijentacije spinskih osi do¢i tek u visokim poljima kad Zeemanova energija prev-

4Na primjer feromagnetsko ili antiferomagnetsko u blzini spin-flop faznog prijelaza
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Slika 3.5: Slika lijevo: Shematski prikaz magnetske resetke Néelovog antiferomag-
neta. Slika desno: Ovisnosti susceptibilnosti o temperaturi Néelovog antiferomag-
neta. y| - susceptibilnost paralelna smjeru u kojem gledaju magnetski momenti. x|
- okomita na smjer magnetskih momenata. 7y - Néelova temperatura na kojoj se
dogada fazni prijelaz iz paramagnetskog u antiferomagnetski uredeno stanje(i obr-
nuto) [1,10,11] (Slika uzeta iz reference [16]).

lada energiju anizotropije. Energija anizotropije F,, se dobiva linearnom kombina-
cijom kuglinih funkcija [15]. Ta linearna kombinacija mora zadovoljavati simetrije
pripadne tockaste grupe, za dani kristalni sustav. Za monoklinski SeCuO3 dva su
elementa simetrije koja moraju biti zadovoljena: rotacija za 7 oko kristalne osi b i
zrcalna ravnina okomita na os b [17].

U konkretnom slucaju kod monoklinskog kristala SeCuO3 prva dva ¢lana energije
anizotropije glase:

Fa = Kicos?0 + K/ sin? 0 cos 2¢, (3.40)

gdje su 0 i ¢ polarni i azimutalni kut u sfernom koordinatnom sustavu, a K; i K
nazivamo konstantama anizotropije. Ovisno o predznaku i medusobnom odnosu
moguce je dobiti razliCite oblike energije anizotropije odnosno razli¢ite smjerove lake
osi. Na slici 3.6 prikazano je nekoliko primjera razli¢itih oblika energije anizotropije.
Ako na sustav ne djelujemo nikakvim vanjskim poljem minimum totalne slobodne
energije jednak je minimumu magnetokristalne energije i taj smjer nazivamo laka
os. Minimum totalne energije ima znacenje smjera u kojem su spinovi kolektivno
orijentirani, i taj smjer nazivamo spinska os, a u kona¢nom magnetskom polju se
razlikuje od smjera lake osi.

Dodavanjem magnetskog polja Zeemanov ¢lan doprinosi totalnoj energiji, Sto za

posljedicu ima pomicanje minimuma energije, to jest smjera spinske osi. Rotacije
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K2.K1<0 K2.K1>0
K2<K1 K2<K1

Slika 3.6: Razni oblici magnetokristalne anizotropije u ovisnosti odabira konstanti
K, 1 K. K1 na slici odgovara K, konstanti, a K2 K| konstanti u izrazu (3.40) za
magnetokristalnu anizotropiju.

spinskih osi simuliramo rotacijom tenzora susceptibilnosti:

~

X(H #0) = R0, ¢)x(H ~ 0)R" (0, ¢) (3.41)

gdje je R(0, ¢) matrica rotacije tenzora ¥, a R” (6, ¢) njoj transponirana matrica. Ne-

—

rotirani tenzor susceptibilnosti xy(H ~ 0) ima slijede¢i oblik:

X” 0 0
X=10 xim O (3.42)
0 0 xu
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gdje su redom x|, xim i X1 susceptibilnosti lake, srednje (engl. intermediate) i tvrde

osi. Opcenito vanjskom magnetskom polju dopustamo rotaciju u svim smjerovima:

—

H = (Hsiny cos&, H sintsin &, H cos ). (3.43)

Kut v je kut koji magnetsko polje zatvara sa z-osi, a kut £ kut koji projekcija polja na
ravninu xy zatvara sa z-osi. Totalnu energiju ovakvog sustava onda mozemo napisati
na sljedeci nacin:

H-x(H #0)- H+ K, cos® 0 + K/ sin® 0 cos 2¢. (3.44)

F(6,0,0,6) = —3 A

U slu¢aju kada rotiramo polje u zz ravnini® totalna energija je oblika:

1 1
F)V = —E)QLHQ + 5()@ — x| )H? cos*(0 — ) + K; cos® 0 + K/ sin® @ cos2¢  (3.45)

pri ¢emu pretpostavljamo da spinovi rotiraju u x, z ravnini (vidi sliku 3.7) Sto je
ostvareno za energiju definiranu odnosim konstanti K;, K] < 01i K| < K; (vidi
sliku 3.6). U malim poljima minimum energije je u okolini lake osi pa mozZemo
aproksimirati § ~ 7/2,¢ = 0. Sada moZemo izracunati magnetski moment sile 7 =

—0F /06 te uvrStavanjem 6 = 7/2 dobivamo izraz za magnetski moment sile:

1
T = —§VH2(XL — X||) sin 29. (3.46)

Time smo dokazali da jednadzba (3.46) identicna jednadzbi (3.38) Sto znaci da u
malim poljima odziv antiferomagneta identi¢an odzivu paramagneta to jest linearan
je. U visim poljima dolazi do efekata reorijentacije zbog porasta iznosa Zeemanovog
¢lana. Pogledajmo specijalni slu¢aj kada vanjsko polje narinemo u smjeru lake osi
¢ = 0,v = m/2. Minimizacijom ukupne energije dobiju se dva rjeSenja od kojih je

laka os minimum samo za polja manja od Hgp:

2(K; — K7)
XL —X]|

Hgp = (3.47)

Dok za H ve¢i od Hgr novi minimum je u smjeru osi z dakle § = 0. Ova pojava se

SH = (H sin1, 0, H cos )
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Slika 3.7: Shematski prikaz rotacije spinske osi L u kona¢nom magnetskom polju. x
je smjer lake osi.

naziva spin-flop (vidi npr. referencu [1]).

Za opceniti smjer i iznos polja dolazi do reorijentacije spinskih osi tako da se
minimizira ukupna energija. Da dobijemo magnetski moment sile prvo moramo si-
mulirati eksperiment, a da bismo to ucinili odrediti vrijednosti konstanti anizotropije
koje daju eksperimentalno odredenu vrijednost spin-flop polja, pri ¢emu koristimo
tenzor susceptibilnosti koji je izmjeren u eksperimentu. Racunamo ovisnost magneti-
zacije o polju koje je orijentirano u smjeru lake osi (¢ = 7/2, £ = 0), dok ne dobijemo
vrijednost spin-flop polja od H =~ 1.8T [5].

Kutne ovisnosti momenta sile simuliramo koriste¢i na taj nacin dobivene vrijed-
nosti konstanti anizotropije. To radimo na nacin da ograni¢imo vanjsko polje na rav-
ninu koja odgovara ravnini mjerenja. Nakon toga numeri¢ki minimiziramo energiju
po varijablama 6 i ¢ u svrhu nalaZenja zarotiranog tenzora susceptibilnosti. Nadalje
ratunamo magnetizaciju preko jednadzbe M = yH. Jednom izratunatu magnetiza-
ciju uvrstavamo u jednadzbu (3.29) ¢ime dobivamo moment sile. Jo$ preostaje da
izracunamo komponentu momenta sile okomitu na tu ravninu. Taj postupak ponav-

ljamo za svaku orijentaciju kristala u eksperimentu.
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4 Eksperimentalna metoda

4.1 Mjerenje magnetskog momenta sile

Magnetski moment sile koji djeluje na materijal magnetizacije M pod utjecajem polja
H iznosi:

— —

T=VMxH (4.1)

gdje je 7 magnetski moment sile, a V' volumen uzorka. Na jednadzbi (4.1) se zas-
niva eksperimentalna metoda mjerenja magnetskog momenta sile. Uzorak se objesi
na nit. Nit ima poznatu torzionu konstantu D;. Kad uzorak stavimo u magnetsko po-
lje u njemu se inducira magnetizacija. Ako inducirana magnetizacija nije paralelna
vanjskom polju na uzorak djeluje magnetski moment sile koji pokusava usmjeriti in-
duciranu magnetizaciju u smjeru polja jer time smanjuje ukupnu energiju sustava.
Uslijed djelovanja momenta sile dolazi do torzijske deformacije niti jer je ona na gor-
njoj strani ucvrs¢ena. Nit Ce se zarotirati za mali kut ¢. Tu rotaciju onda vrlo lako

mozemo pretvoriti u magnetski moment sile pomoc¢u jednadzbe:
T=D:0 (4.2)

i to je osnova za mjerenje magnetskog momenta sile. Valja napomenuti da se
u eksperimentu (jednadzba (4.2)) mjeri samo jednu komponentu magnetskog mo-
menta sile, onu na pravcu niti. U eksperimentu polje rotira u zy ravnini, a mjeri
se komponenta momenta sile duz osi z. Maksimalni domet mjerenog momenta sile
definiran je kutem ¢ i torzionom konstantom niti D;.

Na slici 4.1 mozemo vidjeti pojednostavljeni postav za mjerenje magnetskog mo-
menta sile. Uzorak se nalazi izmedu dvije kvarcne plocice. Na uzorak djelujemo
magnetskim poljem koje rotira u ravnini zy. Pri vrhu niti nalazi se zrcalo koje reflek-
tira lasersku zraku. Iznad zrcala je takozvani radni dio niti. Taj radni dio je jedini dio
niti koji se moze torzijski naprezati dok je ostatak niti dovoljno ¢vrst da ne dozivljava
nikakavo torzijsko naprezanje. Ako na uzorak ne djeluje moment sile laserska zraka
se odbija pod nekim kutem i dolazi do detektora. Detektor ¢ini Raspberry Pi (RPi)
kamera u kombinaciji s RPi 2 modulom. Kamera snima polozaj laserskog spota, a sof-
tver napisan u programskom jeziku Phyton racuna taj polozaj s rezolucijom boljom

od jednog piksela te taj rezultat vra¢a preko mreznog kabela programu za kontrolu
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Slika 4.1: Pojednostavljeni postav za mjerenje magnetskog momenta sile.
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Slika 4.2: Promjena kuta na detektoru za kona¢ni magnetski moment sile.

mjerenja napisanom u programskom jeziku VB.NET.
Nulti polozaj je polozaj spota kad nema magnetskog polja. U kona¢nom polju

postoji kona¢ni moment sile zbog kojeg e se zrcalo zaokrenuti za neki kut ¢, Sto ¢e
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rezultirati u promjeni kuta na detektoru 2¢. Taj efekt se moze vidjeti na slici 4.2 te
ga se moZze objasniti tako da se kaze da je normala zrcala pomaknuta za kut ¢ Sto
znaci da je upadni kut povecan za ¢, a time i izlazni, $to za krajnji rezultat daje kut

(relativno na nulu) na detektoru 2¢. Iznos tog kuta dobiva se preko jednadzbe:
tg(2¢) = x/L (4.3)

gdje su z i L definirani kao na slici (4.2). U eksperimentu L je fiksiran i iznosi
L = 170 cm. Maksimalni domet iznosi ,,,, = (268/2) mm= 13.4 cm, $to daje mak-
simalni kut otklona ¢ = 2.253 deg. Konstanta niti koriStena u eksperimentu iznosi
D; = 95 dyn cm, Sto daje maksimalni moment sile 7,,,, = 3.7364 dyn cm. Maksimalni
raspon spota od 268 mm odgovara 10000 detektorskih jedinica. Rezolucija eksperi-

menta je stoga 10~® dyn cm.

4.2 Eksperimentalni postav

Eksperimentalni postav za mjerenje magnetskog momenta sile u poljima H < 5 T u
sirokom rasponu temperatura (2K-300K) Cine dva kriostata. Jedan kriostat sluzi za
hladenje supravodljivog magneta na 4.2 K a drugi kriostat za temperaturnu kontrolu
uzorka.

Prvi kriostat ima procjep u svome centru koji je na sobnoj temeperaturi i u koji je
umetnut drugi kriostat (slika 4.3). Kriostat s procjepom sadrzi u sebi supravodljivi
magnet u takozvanoj ”split-coil” konfiguraciji koji daje horizontalno magnetsko po-
lje. Procjep u kojem se nalazi drugi kriostat prolazi kroz procjep medu zavojnicama.
Materijal od kojeg su izradene zavojnice je legura NbTi. Cijeli kriostat se nalazi na
postolju s kugli¢nim lezajevima od mesinga, a rotiramo ga manualno, to jest rukama,
da bismo mogli mjeriti kutnu ovisnost. Zavojnica se nalazi u bakrenoj matrici koja
sluzi za za hladenje. Kriticna temperatura supravodljivog prijelaza (7, ~ 9K [18])
NDbTi Zice ima za posljedicu da se za koriStenje ovog magneta mora koristiti tekuci he-
koje se moze ostvariti pomocu ovog postava iznosi H,,,, = 5 T. Temperatura unutar
kriostata u prostoru magneta mjeri se na dva mjesta otpornim RhFe termometrima.

Jedan termometar se nalazi na dnu prostora helija i sluzi da bi se pri transferu helija
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odredio trenutak pocetka ukapljivanja helija u kriostatu. Drugi se nalazi na lambda
ploci (lambda plate) i sluzi za mjerenje temperature prilikom pumpanja para tekuceg
helija, ali i za odredivanje nivoa tekuceg dusika prilikom prethladivanja kriostata.

Prostor tekuceg helija od okoline je termicki izoliran vakumskim prostorom sa
superizolacijom. Vakuumski prostor je potrebno redovito ispumpavati jer plinoviti
helij difundira u njega kad je sustav pri sobnoj temperaturi. U nasem laboratoriju
za potrebe pumpanja vakumskog prostora kriostata s magnetom koristimo pumpni
sustav Edwards koji se sastoji od rotacione RVS5 i difuzione pumpe M 63/150. Tlak
s kojim smo zadovoljni iznosi ~ 10~° mbar na pumpi. Helij se takoder treba zastiti
od radijacije, a na ovom sistemu je to ostvareno preko vise prije spomenute slojne
superizolacije.

Nakon vakuumiranja vakuumskih prostora, oba kriostata je potrebno prethladiti
teku¢im dusikom, u protivhom ce biti potrebne neprihvatljivo velike koli¢ine tekuceg
helija za rad magneta. Obi¢no se teku¢i dusik ostavlja preko no¢i u oba kriostata.
Zatim se ostaci tekuceg N, izbacuju i ispumpavaju preostale pare N, te se u kriostat
ulijeva tekudi helij. U prostor s helijem stane otprilike 40 litara tekuceg helija. Tada
se iznad magneta nalazi 10 1 tekuceg helija. Tijekom eksperimenta helij isprava u za
to predvidenu povratnu liniju, Sto znaci da je vrlo vrijedna informacija koliko ga jos
ima budu¢i da magnet mora biti uronjen u tekuci helij dok kroz njega tece struja. Tu
informaciju dobivamo preko detektora nivoa helija, koji je zapravo samo otporna Zica
koja postaje supravodljiva na &~ temperaturi tekuceg helija. Njen otpor se mjeri i salje
uredaju Cryogenic DLG 200, koji direktno pokazuje nivo helija u mm . DLG 200 ima
analogni izlaz koji daje napon proporcionalan nivou helija koji detektor nivoa helija
oc¢itava. Taj napon se mjeri preko Arduino ¢ipa s kojim komunicira glavni program
za mjerenje.

Na vanjskom promjeru kriostata se nalazi goniometar koji nam sluzi za mjerenje
kuta magnetskog polja. Goniometar radi na principu promjenjivog otpornika: mije-
njanjem kuta mijenja se duljina zice na kojoj mjerimo napon, a time i otpor. Kroz
zicu pustamo struju pomocu strujnog izvora Keithley 220 iznosa 40 mA. Napon na
zici mjerimo nanovoltmetrom Keithley 2182A Sto nam onda daje otpor, a time i kut
magnetskog polja. Gonimetar se kalibirira pomoc¢u uzorka 3-TeVO,, koji ima jednu
magnetsku (kristalnu) os b koja se moze montirati tako da bude paralelna s plo¢icom,

¢ime se moze odrediti orijentacija plocice u odnosu na magnetsko polje, a time i go-
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Slika 4.3: Shematski prikaz eksperimentalnog postava. A- Prostor helija kriostata sa

supravodljivim magnetom, B- Superizolacija, C- Vakumski Prostor, D- Supravodljiva

zavojnica, E- Prostor helija krisotata s uzorkom, F- Superizolacija, G- Vakumski pros-

tor, H- Prostor izmedu helija i prostora uzorka (exchange space), I- Prostor uzorka,

J- Radni dio niti, K- Zrcalo, L- Bakrena zavojnica, M- Bakreni kalorimetar, N- Uzorak
izmedu kvarcnih plocica i O- lambda ploca (A plate).
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niometra. Kut pri kojem je polje okomito na ploc¢icu iznosi 122 deg.

Strujni krug supravodljive zavojnice moze se vidjeti na slici 4.4. Strujni izvor
Cryogenic PS120C-H kontrolira struju koja ide kroz magnet. Maksimalna struja koju
daje taj izvor iznosi 120 A. VaZzan dio supravodljivog postava je takoder grija¢ koji
prebacuje supravodljivi magnet izmedu 2 rezima rada. Supravodljivi strujni krug s
grijacem je prikazan na slici 4.4. Grija¢ (123 na slici 4.4) zagrijava komad supravod-
ljive zice(122) (engl. persistan switch) dok ona ne prestane biti supravodljiva. Kada
smo namjestili struju kroz magnet na Zeljeni iznos, a time i polje, isklju¢ujemo grijac.
Isklju¢ivanjem grijaca, zica se vraca u supravodljivo stanje Cime zatvara strujni krug
supravodljivih zavojnica. Detaljni opis koriStenja supravodljivog magneta se nalazi u
referenci [19].

Drugi kriostat je kriostat koji sluzi za temperaturnu kontrolu uzorka i u labo-
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Slika 4.4: Shematski strujni krug supravodljivog magneta. 110-Supravodljiva zavoj-
nica 122-Supravodljiva zica 123- Grija¢ 121-Persistent switch 190-Kriostat 150-Zice
koje dovodi struju od strujnog izvora do zavojnice 160-Strujni izvor supravodljive
zavojnice 125-Kontroler grijaca [19].

ratoriju se uvrijezio naziv "mali” kriostat. Taj kriostat je umetnut u rupu kriostata s
magnetom i ucvrsen je na aluminijski nosa¢ kojeg nose betonski stupovi. Dijelovi
kriostata prikazani su na slici 4.3. Izolacija prostora s teku¢im helijem je jednaka kao
i u kriostatu s magnetom. Vakumski prostor kriostata ispumpava se turbomoleku-

larnom pumpom Pfeifer vacuum Hi Cube 80 ECO. Tlak na obje pumpe mjeri Pfeifer
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Vacuum FullRange Gauge senzorima koji su spojeni na Pfeifer Vacuum DualGauge
mjernu jedinicu koja prikazuje tlak u mbar.

Temperaturna kontrola uzorka vrsi se kroz meduprostor (exchange space) kojemu
se moze po potrebi pumpati ili ubacivati plinoviti helij u svrhu kontroliranja izmjene
topline. Za idealni prijenos topline pri temperaturi od 4.2 K potreban je tlak od
~ 8- 1072 mbar.

Nit s uzorkom nalazi se u prostoru uzorka u koji se stavlja plin helija pod tlakom
~ 10~! mbar (pri 4.2 K). Dno cijevi koja ¢ini prostor uzorka nacinjeno je od bakra, iz
razloga Sto je bakar dobar vodiC topline, te taj dio nazivamo bakreni kalorimetar. Sve
ostale cijevi su napravljene od inoksa koji ima jako malu toplinsku vodljivost. Kao
$to moZe vidjeti na slici 4.3 dno kalorimetra nije Suplje. Na vanjskoj povr$ini punog
dijela nalazi se namotana zica grijaca, sacinjena od legure fosfor bronce, koja sluzi
za zagrijavanje uzorka, ukoliko se Zeli mjeriti temperaturna ovisnost. U bakrenom
kalorimetru izbusene su dvije rupe u koje su montirana dva termometra zalijepljena
GE varnishem. Jedan je kapacitivni termometar koji radi na principu promjene ka-
paciteta s temperaturom te sluzi za stabilizaciju temperature. On ne moze sluziti
odredivanju temperature jer nema reproducibilnu krivulju C(T"). Drugi termometar
je klase ugljenih otpornih termometara takozvani Carbon-Glass. On je ¢esto koristen®
kada se radi s magnetskim poljima jer ima jako mali magnetootpor. Sve termometre
(od oba kriostata) kontrolira Lakeshore 336 Temperature controller koji je pomocu
GPIB kartice spojen na racunalo. Lakeshore 336 takoder pusta struju kroz grijac te
tako vrsi temperaturnu kontrolu uz pomoc¢ PID algoritma.

Pri vrhu kriostata se joS nalazi radni dio niti torzione konstante D, = 95 dyn cm i
zrcalo. Ispod zrcala, pri¢vrS€ena na nit, nalazi se mala bakrena zavojnica za gusenje.
Izvan kriostata na istoj visini kao i zavojnica, nalazi se neodimijski magnet. Magnet
i zavojnica zajedno sluze za gusSenje Suma, jer svaka brza promjena ¢e u zavojnici
inducirati struju Cije ¢e magnetsko polje usporiti promjenu.

Lasersku svjetlost proizvodi HeNe laser, ¢ija se zraka reflektira na zrcalu i zavrsava
na zastoru detektora. Detektor polozaja laserskog spota izveden je preko RPi kamere
i modula. Laserska svjetlost pada na zastor na kojem RPi kamera snima poloZzaj
koji se onda preko Raspberry Pi modula $alje racunalu. Posto laserska svjetlost ima

neku sirinu, Raspberry Pi racuna polozaj tocke koriste¢i napredni algoritam za racun

6Sada ve¢ zastarjela tehnologija, zamijenjena sa Cernox termometrima, ali ne jo$ kod nas [20,21].
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polozaja spota Cija rezolucija je bolja od jednog pixela. Shematski prikaz eksperimen-

talnog postava prikazan je na slici 4.5.

ojeuney

a- Kriostat supravodljivog magneta

b- Kriostat uzorka

c- Prostor za temperaturnu kontrolu uzorka
d- Struja za goniometar

e- Napon goniometra

f- Struja za magnet

g- Termometri uzorka

h- Termometri magneta

i- Grijac¢ uzorka

j- Ocitanje kuta goniometra

k- Ocitanje temperatura

I- Ocitanje kuta lasera

m,n- Odvodi za pumpanje vakumskog prostora
0,p- Odvodi za helijevu liniju

Slika 4.5: Shematski prikaz eksperimentalnog postava za mjerenje magnetskog mo-
menta sile u supravodljivom magnetu.
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5 Rezultati

5.1 Rezultati mjerenja

Antiferomagnetski uredeno stanje monoklinskog kristala SeCuO; proucavali smo mje-
renjem kutne ovisnosti magnetskog momenta sile pri temperaturi 4.2 K u poljima do
4.5 T. Kutna ovisnost mjerena je u tri kristalne ravnine: ravnina ac, ravnina razpa-
etima osima b i [101]* te osima b i [101]*. Uo¢imo da zadnja ravnina nije okomita na
druge dvije koje su medusobno okomite. Odabir mjernih ravnina definiran je rastom
kristala. Kutne ovisnosti u sve tri ravnine izmjerene u razli¢itim magnetskim poljima
H > 1T prikazane se na slici 5.1. Kutne ovisnosti generalno ne postuju izraz (3.46)
koji smo dobili za linearni odziv i koji je vrijedio za SeCuOs3 u niskim poljima [5, 9].
Jedino u ravnini (b,[101]*) kutna ovisnost se moze opisati tim izrazom, no u toj rav-
nini signal je jako mali iz razloga Sto je ta ravnina skoro okomita na laku os te je
stoga iznos anizotropije mali. Laka os je [101]* [9] i nalazi se u ravnini ac. U vi$im
poljima dolazi do znacajnih deformacija kutnih ovisnosti.

Da bismo dodatno vidjeli odstupanje od jednadzbe (3.46) moZemo reskalirati mo-
ment sile faktorom mH?/2M,,,,;. Na slici 5.2 se mogu vidjeti kutne ovisnosti reskalira-
nog momenta sile. Kao i o¢ekivano mjerenja u ravnini (b,[101]*) imaju jednaku reska-
liranu amplitudu, Sto znaci da kada polje rotiramo u toj ravnini ne nastaju mjerljivi
reorijentacijski efekti. Mjerenja u drugim ravninama pokazuju drugacije ponosanje.
Zajednicka karakteristika obje ravnine je da je amplituda reskaliranih krivulja manja
Sto je polje vece. Druga karakterstika obje raravnine je da su obje krivulje deformi-
rane u blizini osi [101]*, iz ¢ega se moze zakljuditi da je to laka os, $to je u skladu s
prijasnjim mjerenjima na ovom sistemu [9]. Ono Sto se zapravo dogada u tim rav-
ninama je rotacija spinske osi u odnosu na laku os u kona¢nom magnetskom polju.
U okolini kriti¢ne vrijednosti polja Hgr ~ 1.8T, koja je izmjerena u prvom ¢lanku na

ovom sistemu [5] krivulje su najvise deformirane, Sto je potvrda da se dogada fazni

prijelaz spin-flop.
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Slika 5.1: Kutna ovisnost magnetskog momenta sile. (a) Ravnina (b,[101]*), (b) Rav-
nina (b, [101]*) (c) Ravnina (a, c) .
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Slika 5.2: Ovisnost reskaliranog momenta sile o kutu. (a) Ravnina (b,[101]*), (b)
Ravnina (b, [101]*) (¢) Ravnina (a, c) .
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Konac¢no, izmjerili smo temperaturnu ovisnost anizotropije susceptibilnosti u H =
1.5 T u ravnini ac. Temeperaturna ovisnost se mjeri s poljem u smjeru maksimuma
kutne ovisnosti odnosno sinusoide. Ovo mjerenje ima smisla samo za nedeformirane
ili vrlo slabo deformirane sinusoide jer jedino tada je iznos amplitude momenta sile
proporcionalan anizotropiji magnetske susceptibilnosti u ¢itavom temperaturnom po-
drucju. Rezultat mjerenja temperaturne ovisnosti anizotropije susceptibilnosti je pri-
kazan na slici 5.3. Apsolutna vrijednost anizotropije susceptibilnosti smanjuje se
kako temperatura raste prema 7. Fazni prijelaz pri Ty = 8K jasno je vidljiv kao
”kink” u temperaturnoj ovisnosti. Temperaturna ovisnost tipicna je za jednoosne an-
tiferomagnete, a apsolutna vrijednost anizotropije pri 4.2 K odgovara razlici y (4.2

K) — x| (4.2K ) Sto je potvrda da se radi o uniaksijalnom antiferomagnetu.
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Slika 5.3: Ovisnost anizotropije susceptibilnosti o temperaturi dobivena u ovom radu

(ravnina a,c) usporedena sa susceptibilnosti izmjerenom duz pojedinih osi kristala iz
rada [5].
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5.2 Fenomenolos$ki pristup

U literaturi [5, 9] pokazano je da osnovno stanje monoklinskog SeCuO3; moze dobro
opisati kao jednoosni antiferomagnet, a i nasi rezultati to sugeriraju (vidi sliku 5.3).
Stoga smo odlucili iskoristiti fenomenoloski energetski pristup opisan u poglavlju 3.4.

Tenzor susceptibilnost izrazen u kristalnim osima (a*, b, ¢) dan je izrazom [17]:

Xa*a* O Xa*c
X = 0 xw O . (5.1)

Xa*e 0 Xece

Tenzor je odreden elementima simetrije tockaste grupe monoklinskog kristalnog sus-
tava SeCuOj3 [17]. Iz oblika tenzora vidi se da je os b jedna od vlastitih osi dok se
druge dvije osi nalaze u ravnini (a, ¢), ali ne nuzno duz kristalnih osi. U literaturi je
pokazano mjerenjima magnetskog momenta sile da pri 4.2 K tenzor susceptibilnosti
ima oblik [9]:
X[To1)* 0 0
0 Xpoy O |- (5.2)
0 0 X

>
I

Sto znaci da su vlastite odnosno magnetske osi u antiferomagnetskom stanju pri 4.2 K
[101]*, [101] i b. Kombinacijom mjerenja susceptibilnosti i anizotropije [5,9] odredene
su iznosi komponenti tenzora x5y, = 4-10~* emu/mol, x(i01) = 3.5-10~° emu/mol i
Y» = 3.8-1072 emu/mol. Simulacijom ovisnosti magnetizacije o magnetskom polju za
magneetsko polje duz lake osi odredena je vrijednost razlike konstanti anizotropije
K, — K; = —5.2-10° erg/mol koja daje eksperimentalno opazenu vrijednost spin-flop
polja Hgr = 1.8 T [5]. Nasi rezultati daju oblik energije anizotropije prikazan na slici
5.4.

Na slici 5.5 rezultat simulacije usporeden je s eksperimentom. UoCavamo dosta
dobro slaganje iako simulacija iznad spin-flop polja daje vrijednosti magnetizacije
ideni¢ne onima mjerenim okomito na laku os, dok eksperiment pokazuje manje vri-
jednosti. Moguce objasnjenje ove razlike je losa orijentacija uzorka u eksperimentu
zbog kojeg polje nije bilo strogo paralelno lakoj osi. Oznake osi na slici 5.5 koje su
dane u ¢lanku [5] su netoc¢ne [9]. Reorijentacija spinskih osi dobivena ovom simula-

cijom prikazana je na slici 5.6. Ispod Hgsr spinska os je u smjeru lake osi [101]*, dok

36



Slika 5.4: Magnetokristalna energija anizotropije u SeCuOs;. (z,y, z) predstavlja oda-
brani koordinatni sustav koriSten u simulacijama.

je iznad tog polja okomita na tu os, i to u smjeru osi [101].

Koriste¢i na ovaj nacin dobivene vrijednosti konstanti anizotropije mozemo simu-
lirati ostale eksperimente. Na slici 5.7 usporedeni su rezultati kutne ovisnosti mag-
netskog momenta sile eksperimenta i simulacije u ravnini (a,c). U poljima < 2.5 T
simulacija dobro opisuje mjerenja ¢ak i kvantitativno. Deformacija kutne ovisnosti
kao i amplituda momenta sile, dobivena simulacijom slaze se s eksperimentalnom
vrijednosti. U poljima ve¢im od 2.5 T postoji nedosljednost u amplitudi eksperimen-
talne i simulirane krivulje. Amplituda eksperimentalne krivulje nastavlja rasti dok
simulirana krivulja ima konstantu amplitudu pri veéim poljima. U ovoj ravnini smo
takoder simulirali rotaciju spinskih osi. To se radi na nacin da se vizualno prikaze ori-
jentacija spinskih osi definirana kutevima (6, ¢y) dobivenim minimizacijom ukupne
energije. Na slici 5.8 su prikazani rezultati u ravnini a,c. Na toj slici se moze pri-
mjetiti da spinska os ima preferirani smjer u smjeru osi y (Sto je zapravo kristalna
os [101]), kada je polje > 1.8 T i kada je magnetsko polje u blizini lake osi. Ono §to
se takoder moze primjetiti je da spinska os povecanjem polja sve viSe okomitija na

smjer magnetskog polja, i da ostaje u ravnini mjerenja.
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Slika 5.5: Ovisnost magnetizacije i smjera spinskih osi o primjenjenom polju. Linija
predstavlja rezultat simulacije, a tocke su rezultati mjerenja preuzeti iz reference [5].
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Slika 5.6: Reorijentacija spinskih osi za magnetsko polje u smjeru lake osi dobivena
istom simulacijom kao i ovisnost magnetizacije o polju na slici 5.4.
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Slika 5.7: Stupac lijevo: Eksperimentalni moment sile u ravnini (a,c). Stupac desno:

Simulirani moment sile u istoj ravnini. Osi z i y pripadaju koordinatnom sustavu
danom na slici 5.4.
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(a,c) Ravnina

Slika 5.8: Simulacija reorijentacije spinskih osi u ravnini (a,c). Magnetsko polje
rotira u xy ravnini od z ($to odgovara lakoj osi [101]*) prema y (odgovara srednjoj
osi [101]). Osi z, y i z pripadaju koordinatnom sustavu danom na slici 5.4.
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Takoder smo simulirali eksperiment u ravnini sa lakom i tvrdom osi (b,[101]*). Na
slici 5.9 su prikazani rezultati simulacije i eksperimenta u toj ravnini. U ovoj ravnini
amplitude momenta sile eksperimentalnih i simuliranih krivulja se poklapaju u svim
poljima. No postoji veliko odstupanje u obliku krivulja. Simulirana krivulja ima strmi
pad u poljima > 2T, koji nastaje iz razloga Sto se spinska os zarotira u smjeru izvan
ravnine mjerenja Cime smanjuje ukupnu anizotropiju u mjernoj ravnini. Taj efekt
se moze dobro vidjeti na slici 5.10 koja prikazuje simulaciju reorijentacije spinske
osi u navedenoj ravnini. Navedeno odstupanje se u principu moZze pripisati pogresci
u orijentaciji prilikom montaze uzorka. Losu orijentaciju smo takoder simulirali uzi-
majudi za iznos realnog maksimalnog odstupanja ~ 10 deg (od savrsene orijentacije).
Na slici 5.11 se mogu vidjeti rezultati nove simulacije. Krivulje se nakon ovakve si-

mulacije puno bolje slazu, no jos uvijek postoji odstupanje od oblika u blizini lake osi.

Za kraj smo jos simularali eksperiment u ravnini koja ne sadrzi laku os (b,[101]*).
Na slici 5.12 su prikazani rezultati eksperimentalnog i simuliranog momenta sile.
Krivulje se slazu po obliku i amplitudi. To ponasanje je ocekivano jer u toj ravnini
ne nastaju mjerljivi reorijentacijski efekti iz razloga Sto je ta ravnina skoro okomita
na laku os, pa primjenjeno polje H,,.. = 4.5 T nije dovoljno da bi induciralo rotaciju

spinske osi.
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Slika 5.9: Stupac lijevo: Eksperimentalni moment sile u ravnini (b,[101]*). Stupac

desno: Simulirani moment sile u istoj ravnini. Osi = i z pripadaju koordinatnom
sustavu danom na slici 5.4.
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Slika 5.10: Simulacija reorijentacije spinskih osi u ravnini (b,[101]*). Magnetsko polje
rotira u (x,y) ravnini od z (odgovara tvrdoj osi b) prema z osi (Sto odgovara lakoj osi

[101]*). Osi x ,y i z pripadaju koordinatnom sustavu danom na slici 5.4.
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Slika 5.11: Stupac lijevo: Eksperimentalni moment sile u ravnini (b,[101]*). Stupac
desno: Simulirani moment sile s uracunatom pogreskom u orijentaciji.
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Slika 5.12: Stupac lijevo: Eksperimentalni moment sile u ravnini (b,[101]*). Stupac
desno: Simulirani moment sile u istoj ravnini.
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6 Diskusija i zakljucak

U ovom diplomskom radu proucavano je antiferomagnetski uredeno stanje u monok-
linskom SeCuOj eksperimentalnom tehnikom mjerenja magnetskog momenta sile
koja je osjetljiva na makroskopsku magnetsku anizotropiju proucavanog uzorka. Do-
biveni rezultati analizirani su u okviru fenomenoloskog pristupa magnetskoj anizo-
tropiji.

Antiferomagnetski uredeno stanje u navedenim kristalima SeCuO; nastaje ispod
temperature od Ty = 8K [5,9,22]. U ¢lancima koji su opisivali magnetizam ovog sus-
tava zakljuceno je da bi magnetska svojstva antiferomagnetski uredenog stanja mogla
biti dobro opisana modelom jednoosnog antiferomagneta [5,9]. U ovom radu smo
to stanje proucavali metodom mjerenja magnetskog momenta sile u svrhu provjere
tog modela. Magnetski moment sile osjetljiv je na globalnu magnetsku anizotropiju
te u magnetski uredenim stanjima odrazava simetriju magnetskog uredenja u nekim
jednostavnijim slucajevima poput uniaksijalnog antiferomagneta. Mjerili smo kutne
ovisnosti magnetskog momenta sile u tri kristalne ravnine i proucavali kako se mije-
njaju te ovisnosti sa primjenjenim poljem. Kutne ovisnosti smo simulirali koriStenjem
fenomenoloskog opisa antiferomagnetski uredenog stanja danog u potpoglavlju 3.4.
Usporedbom eksperimentalnih i simuliranih krivulja moZze se do¢i do viSe zakljucaka.
Eksperimentalne i simulirane krivulje se jako dobro slazu u poljima H < 1.5 T u svim
ravninama mjerenja. U ve¢im poljima dolazi do odstupanja. U ravnini (a,c) oblici kri-
vulja se slazu u svim poljima no za H > 2.5 T amplituda simuliranih krivulja ostaje
konstantna dok mjerenih krivulja raste s primijenjenim poljem. U ravnini (b,[101]*)
amplitude simulirane i eksperimentalne krivulje se dobro slazu no simulirane krivulje
pokazuju ostar prijelaz na kutu na kojem je polje paralelno lakoj osi, dok se u eks-
perimentu vidi puno blaza deformacija. To smo pokusali popraviti uvodec¢i popravku
simulacije koja u sebi sadrzi pogresku u orijentaciji uzorka prilikom montaze koju
smo ogranicili na 10 deg. Oblik novih krivulja je vrlo slican eksperimentalnom, no
deformacija je i dalje ostrija nego u eksperimentu. Mjerenja u ravnini (b,[101]*) koja
je skoro okomita na laku os, su u jako dobrom slaganju s modelom u svim poljima.
Konac¢no mjerili smo temperaturnu ovisnost amplitudu magnetskog momenta sile u
svrhu potvrde temperature uredenja i iznosa anizotropije. Dobiveni iznos anizotro-

pije susceptibilnosti slaze se s prijasnjim rezultatom dobivenim u niskim poljima [9]
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te s mjerenjima susceptibilnosti [5].

Iako model jednoosnog antiferomagneta dobro opisuje antiferomagnetski uredeno
stanje postoje odstupanja u poljima (H 2 2 T) koja se ne mogu opisati navedenim
modelom. Popravka modelu bi se mogla izvesti na nacin da se u obzir uzmu visi
¢lanovi razvoja energije anizotropije. Time bi oblik magnetokristalne energije bio
drukd¢iji Sto bi u principu moglo znaciti razli¢ito ponasanje simulirane kutne ovisnosti
momenta sile ,no i dalje se ne bi uklonilo neslaganje mjerene i simulirane amplitude.
Drugi pristup koji bi mogao dobro opisati ovo uredeno stanje bi bio preko dva tenzora
susceptibilnosti to jest dvije nezavisne spinske osi. Ovaj pristup se opravdava time
Sto mjerenja nuklearne magnetske rezonancije (NMR), opisana u ¢lanku [22], za-
kljucuju da se magnetski momenti kristalografski neekvivalentnih atoma bakra mogu
drugacije ponasati pri pove¢anju magnetskog polja. Konkretnije bi to znacilo da pos-
toje barem dvije spinske osi koje u malim poljima H << Hgr tvore usrednjeni smjer
spinskih osi koji opazamo u eksperimentu, a pri velikim poljima (H 2 1 T) jedna od
spinskih osi (najvjerojatnije od bakra Cu2, vidi ¢lanak [22]) pocne rotirati tako da
uvijek pokusava biti okomita na polje dok druga ostaje fiksna. Druga spinska os (Cul)
bi u tome slucaju imala puno ve¢u magnetokristalnu energiju jer u maksimalnim po-
ljima ovog eksperimenta (H = 4.5 T) nisu pronadeni novi reorijentacijski efekti.
Ovakvo razdvajanje spinskih osi koje pripadaju dvama razli¢itim bakrima opravdano
je iprije uoCenom temperaturnom rotacijom magnetskih osi u ravnini ac tik ispod Ty
koja bi u principu mogla biti posljedica razli¢itog temperaturnog razvoja magnetskih
momenata na dva bakra koji su ujedno i razli¢ito orijentirani [9]. Taj novi model bi
mogao objasniti porast amplitude (u ravnini ac) zbog toga Sto bi spinska os koja nije
dozivjela reorijentaciju povecavala amplitudu sa faktorom H? iz jednadzbe (3.46),
a u ravnini (b,[101]*) bi takav scenarij smanjio odstupanje krivulja u blizini lake osi
jer bi jedna od spinskih osi ostala u ravnini mjerenja. Za to¢no odredivanje magnet-
ske strukture (a time i magnetskih svojstava) ovog sustava bilo bi potrebno napraviti

mjerenja difrakcije neutrona.
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7 Metodicki dio

Jedna od najvaznijih ljudskih djelatnosti je prenoSenje znanja. Nastava fizike ne
bi trebala biti samo gomilanje informacija, ve¢ bi trebala poticati intelektualni ra-
zvoj ucenika. Vecina edukacijskih stru¢njaka se slaze da je cilj nastave fizike iz-
graditi prirodoznanstvenu pismenost kod ucenika. Osnovni elementi prirodoznans-
tvene pismenosti su znanstveno razumijevanje funkcioniranja svijeta, kriticko-logicko
razmisljanje, znanstveno zaklju¢ivanje i sposobnost evaluacije znanosti i njenih rezul-
tata.

Interaktivna istrazivacki usmjerena nastava je tip nastave koji bi trebao ostva-
riti te ciljeve. Ona je utemeljena na konstruktivistickom modelu ucenja. Taj model
ucenja govori da ucenici grade svoje znanje pomocu postoje¢ih znanja i novih in-
formacija. Stoga je vazno kroz interakciju u nastavi posti¢i intelektualnu aktivnost
ucenika, a takoder i stjecati uvid u stupanj razvijenosti i ispravnost njihovih modela.
Fizika je sama po sebi istrazivacka disciplina, pa time i istrazivacki usmjerena nas-
tava ima smisla za nju. Najces¢i oblik istrazivanja je vodeno istrazivanje, gdje je
uloga profesora da usmjerava ucenika, ali i da im omoguci da mogu samostalno Sto
vise zakljuciti. Ucenici osmisljaju hipoteze, predlazu pokuse, provode ih, zapisuju
svoja predvidanja i opazanja te sami zakljucuju o pojavama (naravno u mjeri u ko-
joj je to moguce). Istrazivacki usmjerena nastava i fizika kao disciplina imaju slican
nacin rada (lat. modus operandi). Interaktivni dio se temelji na ucenickoj aktivnosti.
Ucenici trebaju aktivno sudjelovati u nastavnom procesu, na primjer sudjelovanjem u
razrednoj raspravi, istrazivanju, izvodenju pokusa, rjeSavanju problema. Ucenici time
razvijaju mnoge sposobnosti poput koherentnijeg izlaganja svojeg misljenja, znans-
tvenog zaklju¢ivanja, razvijanja razmisljanja a i sama nastava im nije dosadna. S
druge strane, interakcija daje nastavniku uvid u stupanj razvijenosti ucenickih mo-
dela (i eventualne miskoncepcije), Sto je naravno korisno.

Istrazivacki usmjerena nastava ima jasno definiranu strukturu sata. Sat zapocinje
uvodom, gdje se ucenici upoznaju s pojavom. U tom dijelu postavljamo uvodni
problem, koji je motivacija za daljnje istrazivanje. Sredisnji dio sata je glavni dio.
U njemu postavljamo istrazivacka pitanja, istrazujemo pojavu, provodimo pokuse,
konstruiramo model nove pojave te ga matematicki opisujemo. Na kraju sata se ulazi

u zavrsni dio, u kojem se testira i/ili primjenjuje model. Takoder, u ovom dijelu sata
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se provjeravaju obrazovni ishodi. Ukratko, obrazovni ishodi su znanja i sposobnosti
koje bi ucenik trebao imati nakon odradenog nastavnog sata.

Magnetsko polje elektri¢ne struje je tema koja je dio standardnog kurikuluma fi-
zike. Ta se tema obraduje u 2. razredu srednjih skola s gimnazijskim programom.
Prije ove nastavne jedinice obraduju se teme: Magneti i magnetsko polje. Istrazivacki
pristup ovoj jedinici temelji se na izvodenju pokusa kojima kvalitativho odredujemo
funkcionalnu ovisnost magnetskog polja o raznim veli¢cinama. Takoder odredujemo
smjer magnetskog polja. Ova se tema lako moZze povezati sa svakidasnjim zivotom,
a za nju sam predvidio jedan Skolski sat. Ova je nastavna jedinica izrazito bitna, jer
magnetsko polje vodica je izrazito kontraintuitivno, a njegovo razumijevanje je vrlo
bitno za razumijevanje pojma magnetskog polja i fizike opcenito. Literatura koristena

za ovu nastavnu pripremu dana je u referencama [23-25].

Obragzovni ishodi

Ucenik Ce:

- Opisati magnetsko polje oko ravnog vodica kojim tece elektri¢na struja.

- Primijeniti pravilo desne ruke u odredivanju linija magnetskog polja

- Objasniti kako se mijenja magnetsko polje ravnog vodica u ovisnosti o jakosti
struje i udaljenosti.

- Matematicki opisati iznos magnetskog polja ravnog vodica.

- Primijeniti model na racunske i konceptualne zadatke.

- Razvijati sposobnost sudjelovanja u raspravi.

- Razvijati sposobnosti izrazavanja i zaklju¢ivanja.

Odgojni ishodi

Ucenik ce:
- Uciti slusati i uvazavati tuda misljenja.

- Razvijati demokrati¢nost u raspravi
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Uvodni dio: otvaranje problema, prikupljanje ideja, upoznavanje
pojave

U uvodnom dijelu ovog nastavnog sata fokusirao bih se na problem na koje sve nacine
mozemo pomaknuti iglu kompasa. To bih radio na nacin da bih prvo trazio ideje
ucenika. Neke ideje bismo isprobali, a glavni zaklju¢ak koji bih htio izvuéi je da
iglu kompasa mozemo zakrenuti s magnetskim poljem. Postoji mala vjerojatnost da
bi neki ucenik imao ideju da isprobamo Sto se dogada s magnetskom iglom pored
vodica kojim tece struja. Ucenike bih pitanjima usmjerio na tu pojavu. Pitao bih
ih Sto bi se po njihovom misljenju dogodilo, ako bismo magnetsku iglu stavili pored
vodica. Nakon Sto to isprobamo pitao bih ih Sto bi se dogodilo ako bismo pustili

struju da tece kroz taj vodic, te bismo to isli provjeriti pokusom.

Pokus 1: PusStamo struju kroz vodic i gledamo $to se dogada s magnetskom iglom

kada je priblizavamo vodicu (Slika 7.1).

Slika 7.1: Pokus kojim se uvodi magnetsko polje vodica [26].

Nakon pokusa bih pitao ucenike sto su opazili, te Sto im ovaj pokus govori i Sto
zakljuCuju iz njega. Ocekujem da bi ucenici mogli odgovoriti da to $to se magnetska
igla zakrenula znaci da na nju djeluje magnetsko polje. Takoder bih ih pitao sto koji
je izvor tog polja. Pitanjem bih htio da ucenici razumiju da struja koja teCe izvor
magnetskog polja i to je glavna ideja uvodnog dijela. Ovime bih zavrsSio uvodni dio

sata. S istrazivanjem pojave bih zapoceo sredisnji dio sata.
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Sredisnji dio: konstrukcija modela - fizikalni i matematicki opis
pojave

Istrazivacko pitanje 1: Kakay je oblik linija magnetskog polja oko ravnog vodica?

Pred ucenike bih stavio problem da probaju sami osmisliti pokus kojim bi istrazili
oblik linija magnetskog polja oko ravnog vodica. Probao bih ih usmjeriti na nacin da
bih ih pitao kako se usmjeravaju kompasi u magnetskom polju (taj su pokus radili u

temi Magneti i magnetsko polje). Oc¢ekujem da bi mogli sami osmisliti pokuse.

Pokus 2 : Pustamo struju (dovoljnu da se efekt moze vidjeti) kroz ravan vodi¢ koji

prolazi kroz papir na kojem se nalaze magnetske igle (Slika 7.2).

Slika 7.2: Pokus s magnetskim iglama kojima se prikazuje smjer magnetskog polja
vodica kojim tece struja [27].

Ideja je ovog pokusa da ucenici odrede smjer magnetskog polja oko ravnog vodica.
Posto smo ve¢ naveli da se kompasi usmjeravaju u smjeru magnetskog polja, ucenici
bi mogli odrediti koji je smjer magnetskog polja ravnog vodica u pojedinim tockama
prostora. Ucenicima bih dao zadatak da nacrtaju vektore magnetskog polja u tockama
prostora gdje su magnetske igle, te konstruiraju linije magnetskog polja. Ideja tog
problema je da se ucenici prisjete u kojem su odnosu linije i vektori magnetskog
polja (to su ve¢ naudili u prijasnjim nastavnim jedinicama, na primjer u nastavnoj
jedinici Magneti i magnetsko polje) . Pred ucenike bih onda stavio problem sto bi se
dogodilo kada bih kompase zamijenio zeljeznom piljevinom. Nakon sto su dali svoje

hipoteze napravili bismo pokus.

51



Pokus 3 : Pustamo struju (dovoljnu da se efekt moze vidjeti) kroz ravan vodic¢ koji

prolazi kroz papir na kojem se nalazi zeljezna piljevina (Slika 7.2).

Slika 7.3: Pokus sa Zeljeznom piljevinom kojom se prikazuje smjer magnetskog polja
vodica kojim tece struja [28].

Ideja je pokusa da ucenici primijete linije magnetskog polja, tvore kruznice.

Nadalje bih pred njih predstavio novi problem, utjeCe li smjer struje na smjer
magnetskog polja. Ucenike bih pitao za njihova ocekivanja (Sto se tice smjera struje)

u vezi pokusa kojeg smo osmislili.

Pokus 4 : Istrazujemo kako smjer struje utjece na magnetsko polje vodica. To ra-
dimo tako Sto dugacku Zicu objesimo na postolje ili stavimo da prolazi kroz neko
postolje, fiksiramo magnetnu iglu (ili viSe njih) ispod ili iznad zice (u slucaju postolja

pored Zice), spojimo na izvor, pa promijenimo polaritet (Slika 7.2).

Ideja je ovog pokusa da ucenici zapaze kako promjena smjera toka struje utjeCe na
orijentaciju linija magnetskog polja. Nadalje bih uveo pravilo odredivanja orijentacije
linija magnetskog polja tzv. pravilo desne ruke. Pravilo desne ruke je pravilo kojim
odredujemo orijentaciju linija magnetskog polja oko ravnog vodi¢a. Ako stavimo
palac u smjeru toka struje, prsti koji savinemo oko vodi¢a pokazuju orijentaciju linija
magnetskog polja.

Da primijenimo pravilo desne ruke pitao bi ih kakva bi bila orijentacija linija mag-

netskog polja kada tok struje ima smjer u plocu, a kakav kada bi tok struje bio iz
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Slika 7.4: Tlustracija pravila desne ruke [29].

ploce.
Istragivacko pitanje 2: O ¢emu ovisi magnetsko polje ravnog vodica?

Ucenici bi prvo postavili svoje hipoteze, a potom ih testirali pokusima.

Pokus 4: Istrazujemo kako jakost struje utjece na magnetsko polje vodica. To ra-
dimo tako Sto dugacku zicu objesimo na postolje ili stavimo da prolazimo kroz neko
postolje, fiksiramo magnetnu iglu ispod ili iznad Zice (u slucaju postolja pored), spo-
jimo na izvor, mijenjamo iznos napona, a time i struje kroz vodic, te gledamo S$to se

dogada s magnetskom iglom (vidi sliku 7.5).
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Slika 7.5: Shematski prikaz pokusa u kojem se istrazuje ovisnost magnetskog polja
vodica o struji. Na slici se vidi presjek zice kojoj struja tece ”iz papira”. Linije sa
strelicama prikazuju magnetsku iglu. Magnetsko polje Zemlje je okomito na smjer
magnetskog polja Zzice i orijentirano ulijevo.



Ideja ovog pokusa je da ucenici primijete da se povecavanjem struje povecava i

magnetsko polje vodica (veci je otklon igle od pocetnog polozaja).

Pokus 5: Provjeravamo kako se magnetsko polje mijenja s udaljenosti. To radimo
na istom postavu tako Sto pustimo struju kroz vodi¢ i priblizavamo/odmic¢emo mag-

netnu iglu od zice (Slika 7.6).

N

NN

Slika 7.6: Shematski prikaz pokusa u kojem se istrazuje ovisnost magnetskog polja o
udaljenosti od vodica. Na slici se vidi presjek zice kojoj struja tece ”iz papira”. Linije
sa strelicama prikazuju magnetnu iglu. Magnetsko polje Zemlje je okomito na smjer
magnetskog polja Zice i orijentirano ulijevo.

S

Ideja je ovog pokusa da ucenici primijete da se povecavanjem udaljenosti od
vodic¢a smanjuje magnetsko polje vodi¢a (manji je otklon igle od pocetnog polozaja).

Eventualno mozemo provijeriti jos neke ucenicke ideje.

Postavio bih pitanje kako magnetsko polje oko ravnog vodica ovisi o iznosu struje
koja njim tece. Ideja tog pitanja da ucenici verbaliziraju zaklju¢ak pokusa: da se
povecanjem jakosti struje kroz vodic, povecava se i jakost magnetskog polja oko
vodica.

Nakon $to ucenici odgovore, zapisujem B o /. Ucenicima bih objasnio da mi iz
eksperimenta nismo mogli odrediti to¢nu ovisnost, ve¢ samo smjer promjene, a da iz
eksperimenata drugih fizicara znamo koja je to¢na ovisnost.

Nadalje bih pitao kako se mijenja magnetsko polje ravnog vodica ovisno o udalje-
nosti. Ucenici konstatiraju da se povecanjem udaljenosti magnetsko polje smanjuje i
zapisujemo B  [/r. Utenicima bih opet napomenuo da mi nismo iz eksperimenta
mogli odrediti to¢nu ovisnost, a da iz eksperimenata drugih fizicara znamo koja je
toCna ovisnost.

Nadalje pisem jednadzbu B = % Diskutiramo da je p apsolutna permeabilnost,

koja je jednaka umnosku permeabilnosti vakuma i relativne permeabilnosti 1 = pio ;-

Nadalje, relativha permeabilnost ovisi o sredstvu u kojem se nalazi magnetsko polje.
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Relativna permeabilnost zraka je otprilike 1, dok nekih drugih materijala moze biti i
do 10000. Permeabilnost vakuma iznosi i = 47107 (trenutno bez mjerne jedinice).
Za kraj srediSnjeg dijela u¢enicima dajem zadatak da nadu mjernu jedinicu (Tm/A)

permeabilnosti vakuma.

Zavrsni dio: primjena modela - koriStenje novoste¢enog znanja u
novim situacijama, provjera ostvarenosti obrazovnih ishoda
Za kraj dajem ucenicima razlicite zadatke na papiru i kazem im da se podijele u ma-

nje skupine u kojima ¢e ih zajednicki rjesavati.

1. Oko dugog ravnog vodica teCe struja / u smjeru "u papir’. Oko toga ravnog

vodica se javlja magnetsko polje. Koji od sljedecih crteza najbolje opisuje tu situaciju?

Slika 7.7: Zadatak 1.
RjeSenje: c)
2. Koliki je iznos magnetskog polja dugog ravnog vodica kojim tece struja 10 mA
na udaljenosti od 10 cm od vodica? Koliko se promjeni magnetsko polje ako se po-

maknemo 10 cm duz linije paralelne sa Zicom?

RjeSenje : 27 - 108 T . Nakon $to se pomaknemo duz te linije magnetsko polje

ostaje nepromijenjeno.

3. Kako se promijeni jakost magnetskog polja ravnog vodica kad pove¢amo uda-

ljenost tocke mjerenja tri puta?
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B(@3r)
B(r) —

Rjesenje: 1/3, magnetsko polje se smanji tri puta

4. Dva ravna vodica kojima teCe struja / = 1 mA postavljena su paralelno. U
tocki koja se nalazi na pola puta izmedu dva vodica magnetsko polje je nula. Kako
se odnose smjerovi struja tih vodi¢a? Na koje sve natine mozemo promijeniti iznos

magnetskog polja u toj tocki, ne pomicuci vodice?

RjeSenje: Smjer struja je paralelan. Magnetskom polju mozemo promjeniti iznos

mijenajudi iznos ili smjer struje jednog vodica.)

5. Osmislite fizikalnu situaciju koja bi dobro opisivala ovaj graf.

B/T

t/s

Slika 7.8: Graf ovisnosti magnetskog polja o vremenu.

Rjesenje: Postoji puno rjesenja, zadovoljan bih bio s rjeSenjem oblika "Na udalje-
nosti jedan metar od vodic¢a nalazi se uredaj koji mjeri magnetsko polje. Struja se

povecava od nule proporcionalno s vriemenom”.
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