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Dos resonancias magnéticas se observan en ¢l compuesto GdEuCuO, : una originada cn el para-
magnetismo de gadolinio trivalente, la otra asociada con un modo ferromagnetico débil en los

planos de Cu-O.

En este trabajo presentamos resultados experimentales que muestran una anisotropia y una de-
pendencia con la temperatura del campo de resonancia paramagnética de los Gd** fuertemente
anémala. Introducimos también un modelo te6rico que explica estos datos en términos de modos
resonantes acoplados fcrro-paramagnéticos, originados cn ¢l acopalmiento por intercambio entre

espines de Cu y Gd.

INTRODUCCION

El estudio de las propicdades fisicas de los com-
pucstos TR,CuQ, (TR=Pr, Nd, Sm, Eu o Gd) pre-
senta actualmente especial interés por serlos sistcmas
base de los supcrconductores de alta temperatura
critica TR, (Ce, Th) Cu O, ). Desde cl punto de
vista magnético y al igual que las versiones no
superconductoras de los compuestos La,CuO, y
YBa,Cu,0,, prescntan orden antiferromdgnctico de
los momentos de Cu?*para temperaturas interiores a
290K ). La estructura cristalina de cstos matcriales
¢s tetragonal, con planos de CuO, en los cuales los
dtomos de oxigeno estdn coordinados en forma cua-
drado planar con los cobres; las ticrras raras estdn
fuera de los planos,coordinadas por ocho oxigenos!!.

El compuesto GAEuCuO, pericnece a una subfa-
milia de éstos: la que constituyen los 6xidos forma-
dos con mczclas de las ticrras raras de menor radio
i6nico (TR=Sm, Eu. Gd o Tb), con propiedadcs
magnéticas particularcs y complejas *). Para tcm-
peraturas mayorcs que 290K, la susceptibilidad
magnética ¢s csencialmentc descripta por ¢l para-
magnetismo de la TR, pero por debajo de csta tem-
Jperatura aparccen cambios importantes : medicioncs
dc magnetizacion vs. campo magnético muestran la
aparicion de una componente fecrromégnetica débil
paracl caso cn que ¢l campo magnético externo (H)
es aplicado paralclo a los planos CuQ,. Esto, junto
con la dependencia con la temperatura de la magnecti-
zacion, cs intcrpretado ) como debido a la apari-
ciénde un campo intermo, H,, actuando sobre los Gd,;
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este campo intero cs paralelo a los planos de CuO,
y cstaria originado por una pequefia componente
ferromagnética de los espines de Cu ordcnados esen-
cialmente antiferromagnéticamentc con la magneti-
zacion en los planos. Esta contribucién ferromagnética
dcbil a la magnctizacién es dc (2+2)10°p,/Cuy H,,
=800 G para T = 200K. Adem4s de ésto, por debajo
de T = 290K se produce la aparicién de una resonan-
cia magnética a bajos campos (campo de resonancia
H <500G para frecucncias de 35 Ghz) que ha sido
asociada ! con un modo ferromagnético débil ! de
los Cu levemente alabeados de un estado antifcrro-
magnético puro. Este modo puede ser descripto, para
H, paralclo a los planos , por la ecuacién

/Y = [H (H +H)]* (1
que relaciona la frecuencia de resonancia @ con la
raz6n giromegnética v,.H_ y un campo efectivo H
originado cn un intercambio antisimétrico tipo
Dzyaloshinsky-Moriya.

Una de las caracteristicas méds sobresalientes de
cste modo es una fuerte anisotropia (fig. 1), revclada
por una divergencia tipo 1/cos(8) en ¢l campo de
resonancia H_al rotar ¢l campo magnético H_dcsde
los planos de Cu-O hacia unadireccion perpendicular
a ¢éstos. Esto se debe a la fuerte anisotropia que
‘‘acuesta’” la magnctizacion en los planos: en ese
caso, el tnico campo cfcctivo para producir Ia resonan-
ciacsla componente paralcla a los planos y entonces
la ccuacién (1) debe scr corregida por
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Fig. 1: Campo de resonancia para la linea de
“bajos campos’’ en funcién del dngulo del campo
magnético, la linea punteada corresponde a la
forma H_(8) = H_(0) / cos (8) obtenida por cuad-
radados minimos.
o/y=[H_ cos (8) (H cos (8) + H ]* (2)

donde 0 midc cl dngulo desde los planos, y que da cl
comportamicnto obscrvado.

Estos compucstos presentan, ademds, la situacion
novedosa de presentar en un amplio rango de tem-
peratura (20K <T< 290K). la cocxistencia de dos
sistcmas magnétlicos: cstos planos ordcnados anti-
ferromagnéticamente y una red de TR cn cstado pa-
ramagnélico.

En cste trabajo prescntamos datos referidos a la
resonancia paramagnética corrcspondicntes a Gd tri-
valente (417, 3S ,2)» qUC muestran una sorprendentc
anisotropia, dificil dc entender cn términos dc una
resonancia paramagnética pura. Introducimos tam-
bién un modeclo quc cxplica cscncialmente cstas
anomalias, considcrando los modos no como c¢xci-
taciones indcpendicntes, sino como resonancias
acopladas debido a una intcraccion de intercambio
cntre espines de Cu y Gd.

RESULTADOS EXPERIMENTALES
Hemos realizado un cstudio de la dependencia, conla

tcmperatura y el dngulo, dcl campo magnético de la
resonancia asignada al G ** cn monocristales de
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Fig. 2 : Campo de resonancia paralalinea de Gd
en funcion de latemperatura, para dos dngulos 0=
0° (paralelo a [110] y 6=90° (perpendicular a los
planos).

GdEuCuOQ,; sc obscrva una sola linea ancha (=2000G)
no resolviéndose 1a cstructura fina debida al campo
dipolarcntreioncsde G **. Las mediciones de ESR se
hicicron con un espectrémetro Bruker ESP-300 ope-
rando a 9.5 Ghz y variando la tempcratura entre 100
y 350K.

En la fig. 2 presecntamos la dependencia con la
temperatura del campo de resonancia H_ para dos
dngulos dcl campo aplicado, uno cn la direccién
[110]. paralcla a los planos, y otra aproximadamente
perpendicular. Sc¢ puede observar que, por sobre
290 K, la scfial cs esencialmente isotrépica y con H,
muy cercano al csperado para g=2 correspondiente al
Gd. Sincmbargo, al bajar 1a tcmperatura, el compor-
tamicnto cs marcadamente distinto. Para H paralelo
al plano sc producc un corrimicnto de H, comen-
zando aproximadamente cn 290 K y saturando cn un
valor dc 32020 Gauss; csto es cohercnte con la
aparicion dcl H, observado cn la magnctizacion, enla
direccion correcta, pero de una valor algo menor alos
800 Gauss csperados. Lo m4s sorprendente, en cam-
bio, ¢s un brusco corrimicnto para H pcrpendicular
al plano, quc aparcce tambi¢na 290K y que supcralos
2000 Gauss.

Para tratar dc cntender csta anomalia, hicimos
cstudios adistintas tcmperaturas dc la dependencia
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Fig. 3: Campo de resonancia para la linea de Gd
en funciéon del angulo , para T=344K (circulos
llenos) y T =184K (circulos vacios). La linea cor-
tada corresponde a g=2 (dpph).

angular de H_al rotar ¢l campo desde la dircccion
[110} en el plano, a otra perpendicular al mismo. En
la fig. 3 mostramos estos datos para T=344K y
T=184K, junto con ¢l valor espcrado para una rcso-
nancia dc g=2(dpph). Se pucde ver quc, efcctiva-
mente, para T>290K la sciial cs escncialmente
isotrépica, pero que, para T<290K, H_muestra una
dependencia angular an6mala, aparcntementc diver-
gente cuando H;, sc pone perpendicular a los planos.
Si H, fucse la dnica fucnte que contribuycse al
corrimiento, H_tenderia a H appn PATA 6=90°; sin cm-
bargo, este cruce sc produce para 8 = 65°, y después
H continda aumentando hasta valorcs cxtremada-
mente altos para 0 tendicndo a90°. Un andlisis delos
datos muestra que el comportamicnto cs también
divergente como 1/cos(8) al tender 6 a 90°.

MODELO TEORICO

No cs posible argumentar que actda sobre los Gd un
campo intemo que diverge, mds ain cuando no sc
observa nada similar en las mediciones de magneti-
zacién, Tampoco se pucde usar el mismo argumento
que explicaba una divergencia similar en la scfial de
bajos campos, ya que, estando los Gd en cstado
paramegnético, sigucn al campo cxtemo. Pensamos
quc cste ‘‘contagio’’ del comportamicnto tipo 1/cos
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8 de la resonancia de Gd, indica un acople entre
ambos sistemas magnélticos y por lo tanto formu-
lamos una tcorfa de modos rcsonantes acoplados: cl
modo ferromagnético débil (FD) y el modo param-
agnético (PM).
Proponcmos un Hamiltoniano que describe al
sistema dcl tipo
H=E_ +hogc*c+Hho,,g'g 3)
dondcE cslacnergiadel cstado fundamental, ¢
() > ¢s un estado de un magnén ferromagnético débil
con cnergfa dada porla ccuacion (2) y g*| 0> describe
las cxcitaciones paramagnéticas con energia dada por
/%= H,. A cstc Hamiltoniano dc excitacioncs
independicntes le agregamos un término de acople
uipo Heisenberg entre 1os espines de Cu y Gd
H_=-JS.s “)
dondc J es1a constante de intercambio, S corresponde
al momento ferromagnético del Cu y s al Gd .
Teniendo en cuenta que S esté fijo en los planos,
micntras que s siguc al campo H,, se puedc transfor-
mar cstc H, a opcradores de 2* cuantificacion mediante
la transformacién de Holstcin-Primakoff [7],
obtcniéndosc

H, = [Ho., +Jscos B]c*c + [ho,,, + JS B]g*g-

-1 (59 (1+cos(8)) [cg* + c*g] o)
md4s términos que [ver ] son de menor importancia
para describir las excitaciones acopladas. Este Ha-
milloniano ticne las componentes csenciales para
describir los resultados cxperimentales: 1os elemen-
tos diagonales aparccen corridos, justamente debido
alos campos intcrmos dec un sistcma magnético sobre
otro, micntras que cl término no diagonal ¢s el tipico
de un acople resonante. Es, ademds, facilmente diag-
onalizable, proponicndo opcradorcs del tipo
or=uc*+vg* y P*=vc*-ug* con u y v reales, quc
satisfaccn reglas de conmutacion bosénicassicy glo
hacen. Las frecucncias de las nucvas excitaciones son

o+ o .+, ¥ )
= D + I'D PM 2L12
R CERIFR{CESAE P IEC
donde los " sc reficren a las frecuencias corridas por
los campos internos y hay=(J/2) (Ss)"/? (1+cos (6))
(Ise reficre al término de intcraccién). El cdlculo de
los autovectores mucstra que, para Aw* >> @, ¢l
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comportamicnto ¢s csencialmente el de las exci-
tacioncs independientes, pero que, cuando Aw*
tiende a cero, cs decir las excitaciones sc hacen
degeneradas, la mezcla ¢s médxima y los nuevos
modos resonantes son combinacioén conigual peso de
ambos tipos de excitaciones. Para Hj en el plano, se
satisface que Aw*>> @, y porlotanto puede hacerse
un desarrollo de (6) para obtencr la frecuencia de
resonancia del Gd corregida por el acople

oY= Ho + HiGd - HiCu HiGd i {Ho (H+ HD)]%'-
+H_ -H -H,} O
donde H, ;,y H, . sonlos campos internos sobre el Gd

y ¢l Cu rcspcctlvamcnlc Sc pucde ver que H_ debe
correrse entonces no sélo debido al campo interno
H,;, como se obscrva cn las mediciones de
magnctizacién,sino que aparcce un corrimiento, con
el signo correcto, debido aun acople dindmico de los
modos.

Los campos internos pucden obtcnerse de las
mcdiciones dc magnetizacion y de la (7), vy,
suponiendo que los =500 Gauss de diferencia ya
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Fig. 4: Campos de resonancia en funcién del
dngulo para la linea de bajos campos (circulos
llenos) y la linea de Gd (circulos vacios) para
T=184K. La linea punteada corresponde a la
teoria descripta en el texto.
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citados tienen este orfgen, se pucde obtener H. Con
los datos de la fig.3 obtuvimos H=10° Gauss, un
valor coherente con los momentos ferromagnéticos
débiles estimados, si se tiene en cuenta que los
campos dc intercambio entre cobres medidos en estos
sistemas son del orden 107 Gauss 1, Con este dato
podemos modelar entonces el comportamiento de 1a
rcsonancia asociada al Gd para cualquicr dngulo
usando 1a ecuacién (6). En la figura 4 mostramos la
dependenciadel campo de resonanciaconel apartam-
iento del plano Cu-O, junto con los resultados experi-
mentales para los campos de resonancia de ambos
modos en ¢l caso particular de T=184K. El acuerdo
entre teoria y experimento e€s bueno, especialmente
hasta 4ngulos del orden de 70* separdndose un poco
ambas curvas luego, pero mantcniendo un acucro
cualitativo.

DISCUSION

Presentamos resultados experimentales que
mucstran una anomalia en cl comportamiento angu-
lardelaresonanciaasociadaal Gden GAEuCuO, y un
modelo tedrico que explica cstos datos entérminos de
modos acoplados. El modelo predice 1a propagacién
del comportamicnto divergente tipo 1/cos (0 ), yaque
las autofuncioncs ya no corresponden a excitaciones
independientes, sino que son mezclas de ambos tipos
de modos. Pcrmitc también explicar porque cl co-
rmimicnto de 1a resonancia paramaganélica para H, en
cl plano es distinto al H, ;, medido en COﬂdlClOﬂCS
cstdticas, y de alli se puedc obtener un valor para H,.
Por Gltimo, y sin pardmetros libres, se pucde cxphcar
satisfactoriamente la dependencia angular de H.
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