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ИЗУЧЕНИЕ СПИН-ФОНОННЫХ ВЗАИМОДЕЙСТВИЙ 
ДЛЯ ЯДЕР Li7 В НИОБАТЕ ЛИТИЯ МЕТОДОМ 

АКУСТИЧЕСКОГО ЯДЕРНОГО МАГНИТНОГО РЕЗОНАНСА
Ю. В .  В л а д и м и р ц е в , В .  А .  Г о л е н и щ е в - К у т у з о в ,

У .  X .  К о п в и л л е м ,  Н .  А .  Ш а м у ц з в
Методом поверхностного возбуждения акустических волн исследо­

ван акустический магнитный резонанс в сегнетозлектриках. Измерена 
ширина линии акустического резонанса и дана ее интерпретация. Опре­
делены константы спин-фононного взаимодействия и предложены ме­
ханизмы, объясняющие их зпачения.

Ниобат лития (LiNb03) является сегнетоэлектриком с большим коэф­
фициентом электромеханической связи. Это свойство, а также малые коэф­
фициенты затухания акустических и световых волн позволяют использо­
вать ниобат лития в квантовых приборах нелинейной оптики и акустики.

В данной работе изучается взаимодействие ультразвука с ядерной 
спин-системой. Нам представляется, что включение ядерных спиновых

Фнг. 1

степеней свободы в управляемую квантовую систему этого кристалла 
значительно расширяет динамические возможности этого вещества.

Выло установлено [1], что спектр ядерного магнитного резонанса ядер 
Li7 (S  =  3/г) в монокристалле LiNb03 вследствие электрических квадру- 
нольных взаимодействий расщепляется на 3 линии, соответствующие пе-

реходам: \  2 2  / ’ \  2  2  /  * \  2  2

Максимальное расстояние между линиями составляет 27,5 кгц при 
//oilС и убывает с ростом угла между Но и тригональной осью С кристал­

ла. Отсюда- ^ -  =  55 кгц. Общая схема переходов для Li7 представлена

на фиг. 1 , где W y и W {  — вероятности электрических квадрупольных ре­
лаксационных переходов, W2 — вероятности магнитных дипольных релак­
сационных переходов. Ультразвуковое насыщение создавалось для пере­

ходов с Д т — • Соответственные ве-
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роятности переходов — Pd и Р2. Nm обозначают заселенности уровней. 
.Дифференциальные уравнения для разности заселенностей (пт- % =  
=  Nm — Nm-i) в случае акустического насыщения были введены в общем 
виде Сильвером [2] *:

S  ajh{nk
h

п°) Jr  2  bjh Пи, 
h

где справа первый член характеризует релаксационные процессы, а вто-
•• о - - ..... ■ ■ - - - — ........... '*рой — акустическое насыщение; п равновесная разность заселенностей

в отсутствие внешних возмущаю­
щих полей. На этом основании 
можно написать систему из трех 
линейных дифференциальных 
уравнений для S  =  3/2: 
d
dt

(rc±i — w°) =  Wi'(n*  , — n°) +

+  W 2(rh -  n*) - { 2 W i  +  W /  +  

+  W 2) (n±i — n°) ±  pin-i ±
=h ( P i  — P 2)  Щ  H- Р 2Щ ;

( ? )

Г ---------- N
1-------------

d
(no — n{)) = ( W i  — W\ +

dt
+  W 2) (n-i П+ 1 — 2 /г°) —

— (2\Wi +  W2) (no — n°) — Pim — 

— (P, - f  P2)n0 — Р2П1.

Стационарные решения для раз­
ностей заселенностей при п}-^п°  

фиг з можно характеризовать- графиком
фиг. 2. Кривая 1 определяет раз­

ность заселенностей п-\  / щ  при Р2 Ф  0, Pi =  0 и п+ 1 / по (Pi Ф  О, Р2 =
=  0), кривая 2 — для —  (Pj ф  0, Р2 =  0) и п +1 / гг0 (Р2 =#= 0, Pd =  0),

п1)
кривая 3 — для щ /no. Как показано в работе [2], изменение отношения 
Р I W  в пределах от 0,1 до 10 качественно пе меняет структуры заселен­
ностей на фиг. 2. Исследование акустического насыщения проводилось на 
полидоменном цилиндрическом образце монокристалла ниобата лития, диа­
метром 4 и длиной 27 мм при комнатной температуре. Класс симметрии 
кристалла LiNbCb — C?,v. Кристалл был вырезан таким образом, что три- 
гональная ось c||z была перпендикулярна оси цилиндра, ось у — перпенди­
кулярна плоскости симметрии кристалла.

Для возбуждения акустических колебаний на частоте 20 Мгц  один то­
рец образца помещался в пучность электрического поля с вектором на­
пряженности Е вдоль оси цилиндра IIх. Второй конец образца с аналогич­
ной конструкцией электродов использовался для контроля возбуждения 
звуковых воли (см. фиг. 3, где 1 — образец, 2 — генератор высокой часто­
ты, 3 — спектрометр ядериого магнитного резонанса, 4 — измерительный 
приемник).

Согласно матрице составляющих пьезоэлектрического модуля для 
класса Csv [4], при выбранной нами конфигурации электрического поля 
и образца в последнем возникают следующие переменные деформации:

* Частные решения даны в работах [3].
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я хх, ъуи, е22. Ввиду того, что противоположные торцы были оптически пло­
скими и параллельными, а боковые поверхности имели неровности поряд­
ка длины волны, то основной интенсивностью в непрерывном режиме ко­
лебаний обладали волны, распространяющие вдоль оси х, т. е. продольные 
волны (ci) , соответствующие деформации ехх, и поперечные волны (с*), 
соответствующие еЛ2. Такой способ генерации звука мы назовем поверхно­
стным возбуждением. Ввиду сложности распространения звуковых воли в 
ниобато лития, были проведены специальные измерения их скоростей по­
верхностным возбуждением и при возбуждении звука кварцевым преобра­
зователем, присоединенным к концу образца через тонкий слой смазки тол­
щиной в 1 мк. Значения скоростей были определены в обоих случаях в им­
пульсном режиме по расстоянию между отраженными эхо-импульсами. 
Обоими методами возбуждения для полидоменных образцов были получе­
ны следующие значения скоростей при комнатной температуре.

а) Три тональная ось || распространению звуковой волны:

а  =  7,5 -105 см/сек, ci =  3,75 *105 см/сек.

б) Тригоиальная ось J_ распространению звуковой волны:
t

ci = 5 ,4  105 см)сек, ct =  2,7*105 см/сек.

При линейной модуляции частоты в непрерывном возбуждении плоско- 
параллельного образца обнаруживается ряд механических резонансов, со­
ответствующих установлению стоячих воли. Из вида частотной характе­
ристики, полученной поверхностным возбуждением для монокристалличе- 
ского иолидоменного ниобата лития, следует, что в образце существуют 
механические резонансы, отличающиеся по частоте и добротности. 
В среднем они следуют через 2-10* гц. Так как

са =  2LAvm, (3)

где a =  l , t ,  7 ,—-длина образца, Avm — расстояние между механическими 
резонансами, то при определенных выше значениях са значение L  не со­
ответствует длине образца но формуле (3). По-видимому, отражения про­
исходят от граней электрических доменов. Это приводит к тому, что рас­
стояние в образце, па котором устанавливаются стоячие волны, может из­
меняться на величину домена. Обычно, если изменять частоту возбужде­
ния, то следующий механический резонанс наступает при кратности но­
вой длины волны длине образца. В нашем же случае новая длина волны 
может соответствовать резонансным условиям, определяемым множест­
вом эффективных длин, отвечающих расстояниям между гранями доме­
нов (AL). При этом сроднее наименьшее ДL может быть оценено но фор­
муле

AL  =  ̂  «  4 • 10“3 см. (4)
V m

Действительно, согласно работе [5], в образцах, выращенных при 
вытягивании перпендикулярно оси C ||Z , домены расположены в виде 
плоскостей, параллельных оси Z, причем расстояние между плоскостями 
определенное в [5J, согласуется с расстоянием Д£, рассчитанным выше.

Экспериментально было установлено отсутствие влияния возбуждаю­
щего электрического поля на контур генератора ядерного магнитного ре­
зонанса и ту часть образца, которая находилась внутри контура. Однако 
вследствие большого коэффициента электромеханической связи при рас­
пространении в образце акустических волп, вокруг него создавалось вто­
ричное электрическое поле, сравнимое по напряженности с электромаг­
нитным полем от контура измерительного генератора ядерного магнитного 
резонанса. При этом вследствие наводки несколько изменялась чувстви­
тельность измерительного генератора. Контроль за ней осуществляется
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при помощи измерителя чувствительности, обычно используемого в спект­
рометрах ядерного магнитного резонанса.

Основываясь на приведенных выше данных о распространении звуко­
вых волн и симметрии кристалла, можно записать следующий феноменоло­
гический гамильтониан спин-фононных взаимодействий ядерных спинов 
Li7 с акустическими колебаниями [6]:

H j —  cos ( &t { e Xx [ G i iS x 2  +  G-nSy2 —  ( G n  +  G 2 i ) S z2  +  G/l{  X 
X (S ySz +  SzSy)] +  еХ2[С24(5,.Л  +  SZS X) +  G]4(SxS y +  SySx)]}.  (5)

Если постоянное магнитное поле По направлено вдоль оси z и звук вызы­
вает переходы через А т =  2 , то гамильтониан упрощается:

# /  =  cos <»t{£xx[GnSx2 +  G2\Sy2] -j- eaz[Gi4(5 x*S’7/ -f- SySx)]}. 
Отсюда вероятность перехода W v записывается в следующем виде:

'SVp

(6>

W p  =
I f
8Й<о I сГх2

- Cv»2
(Си — G2I) 2 -f- — т  Gw2

сf x '
g(v). 7)

Здесь ctx и ctx — скорости продольной и поперечной волны вдоль направ­
ления х.

Нами была использована методика непрерывного акустического насы­
щения, ранее описанная в работе [7], состоящая в измерении интенсив­
ности липии ядерного магнитного резонанса при генерировании в образце 
акустических волн с частотой квадрупольных переходов Ат =  2. Частот­
ная зависимость акустического насыщения определялась при относитель­
ной расстройке частот звука и генератора ядерного магнитного резонанса

Vt,
Д v =  ±  — v Интенсивность акустических колебаний была опреде­

лена следующим образом: вначале по эквивалентному электрическому 
импеданцу образца Й вычислялась акустическая мощность, возбужденная 
в образце Ра =  U2 /  Д, и плотность акустической энергии Е  =  Рата /  Vt 
где та — время релаксации фононов, U — возбуждающее напряжение, 
V  — объем кристалла. По значению Е  можно непосредственно рассчитать 
амплитуду деформации в образце. Поскольку пьезомодули d{5 =  222- 
•10~8 стат-кулон!дин, a d\x =  62,3 * 10—8 стат - кулон!дин [8], то в первом 
приближении можно полагать, что основная акустическая мощность 
( ~  90%) переходит в поперечную волну (cgx) '

2 Е
р сх* 1

где ctx — скорость звуковых воли, р — плотность. R  измерялось методом 
Q-метра, а та — но коэффициенту затухания звука а0 импульсным мето­
дом: ха =  2aoctx. Окончательно, при та ~  10“3 сек, 8*г2 -10“11[72 «  2-10 - 9 
при U =  15 в.

Эксперименты показали, что характер насыщения центральной линии 
и сателлитов различен и зависит от знака и величины расстройки Av:

а) При Av =  ± 2  кгц, когда одновременно участвуют переходы Pt 
и Й2, удалось получить 50% насыщения центральной линии при возбуж­
дающем напряжении U ~  15 в. При дальнейшем увеличении звуковой 
мощности, по-видимому, возникают нелинейности в свойствах кристалла, 
связанные с нагревом образца, и нарушается избирательный характер воз­
буждения. В пределах до 15 в насыщение пропорционально квадрату при­
ложенного возбуждающего напряжения, что соответствует теоретическим 
представлениям о механизме спин-фононного взаимодействия. На этом 
основании отношение интенсивностей сигнала ядерного магнитного ре­
зонанса А / Ао при включенном и выключенном акустическом возбужде-
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/  8 \ -  j
нии для S  =  3/2 приводится к виду: ^  \  " ^ ”5 ’ гДе ^t —

время спии-решеточной релаксации. С учетом формулы (8) получим

w p =  4  T ^ e« 2t°>06(G“ -  Gn)* +  0,94G142]. (9)о /2 ( 0

Окончательно, по величине насыщения центрального перехода, мы можем 
•сделать оценку следующей константы спин-фононного взаимодействия:

Л /
G^2 =  (9 ±  2) -1014 {гц/ед-деформ)2. ( Ю )

б) Боковые линии при Av ^  2 насыщаются симметрично;
(фиг. 4), где 1 — спектр ядерного магнитного резонанса без насыщения, 

J? — при насыщении. С ростом расстройки такая симметрия нарушается.
п v* 3 1 \
При — <  vm, когда Р, >  Р2, переход \  у  ̂  /  насыщается

•сильнее, чем < Т - Т > :

2

При сдвиге частот в другую сторону ( 2 >Vm)-
и Р2 >  Pi насыщение линий становится обратным, т. е. сильнее насыща­

ется переход
^ + 4

+ Это качественно удовлетворяет картине

Фиг. 4

разности заселенностей уровней (фиг. 2).
Ширина линии акустического насыщения между точками перегиба для 

центрального перехода совпадает с шириной линии ядерного магнитного 
резонанса и составляет
8,5 кгц. Ширина боковых ли­
ний такой же величины, что 
и для центрального перехо­
да. Как известно, ширина 
линии ядерного магнитного 
резонанса Li7 может быть об­
условлена следующими при­
чинами: 1) разбросом кон­
стант квадрупольного взаи­
модействия из-за несовер­
шенства кристалла; 2) маг­
нитным и диполь-дипольными
взаимодействиями между ядрами Li7; 3) то же между ядрами Li7 — Li7;
4) между ядрами Li7 «-> Nb93 и 5) то же между ядрами Li7 и примесными 
парамагнитными ионами. Следует отметить, что в ширину линии может 
вносить вклад взаимодействие с решеткой, однако при переходе от 300 до 
4,2° К не было отмечено изменений в ширине линии; измерения Ti эхо­
импульсным методом, выполненные Р. А. Даутовым и К. С. Сайкиным 
при Т =  300°К в чистых (7,1 =  4-10“1 сек) и с парамагнитными приме­
сями образцах ('1\ =  4-10~2 сек) при Но =  4,5 кгсу также удовлетворяют 
этому факту.

Из равенства ширин центральной и боковой линий следует, что ме­
ханизм 4) не вносит заметного вклада в ширину линии. Анализ других 
механизмов мы проведем, согласно работам [9, 10]. Сопоставление фор­
мул работ с экспериментом мы проведем в предположении, что форма ли­
нии гауссова и, следовательно, ширина линии на полуинтенсивности 
A v n =  [<(Avn)2>]l/2, где <(Av„)2> второй момент резонансной линии 
с учетом всех перечисленных вкладов. Из работ [9, 10] следует, что взаи­
модействия Li7 — Li7 дают наибольшую ширину линии для перехода
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Так как экспериментально такая зависимость нс на­

блюдается, то следует вывод, что Avn обусловлено взаимодействием Li7’ 
с магнитными частицами другого типа.

Решеточные суммы, входящие в формулы (8) и (9), были вычислены
М. П. Пирожковым на основании данных о кристаллической структуре 
ниобата лития [5]. Для механизмов 2), 3), 4) мы получим соответственно 
значения Avn ^  10 3, 10 2 и 104 гц, откуда следует, что основной вклад 
в ширину линии вносят взаимодействия Li7 — Nb93. Для механизма 5) мы 
получили формулу: Av* =  Сс107 при концентрации Со<^1. Следователь­
но, влияние парамагнитных примесей на ширину линии будет проявлять­
ся при концентрациях Со >  0,05%.

Выводы

Измерена константа спин-фонопного взаимодействия (G) Li7 методом: 
акустического магнитного резонанса. Это значение G можно сравнить 
с измеренпой величиной Ту для Li7 в LiF [И ]. Ту =  6-102 сек при Т =  
=  300° К и укорачивается до 30 сек при введении парамагнитной приме­
си в виде /^-центров. Сравнение этих данных с нашими указывает на 
возрастание константы слин-фононного взаимодействия б  (Li7) в LiNbOs 
в 102 раз но сравнению с С (Li7) в LiF. Как известно, ниобат лития явля­
ется ферроэлектриком вплоть до Т =  1210°. Увеличение G может быть 
связано с наличием доменной структуры. Согласно работе [12], иод дей­
ствием звуковой волиьг происходит перемещение стенок электрических 
доменов, что вызывает многократное увеличение динамического градиен­
та электрического ноля. Это явление аналогично усилению амплитуды пе­
ременного магнитного поля в ферромагнетиках, которое приводит к уси- 
1ению ядериого магнитного резонанса.
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