
V. 3 Magnetische Anregungen

I. magnetische Wechselwirkung 

II.    Bestimmung der magnetischen Struktur

III. Magnetische Anregungen

IV.   Polarisationsanalyse



Einfluss der Polarisation :
V.3.1  Theorie - Zeitabhängigkeiten

Hierbei ist Vm Produkt von Dipolmoment Neutron und Feld

Wählt man z als Quantisierungsrichtung entsprechend den
Zuständen u,v  nur quadratische Terme σx

2 . . .  für unpol. Neutronen !

zzyyxx BBBB σσσσ ++=⋅



Magnetisierung :
a) Spin-Teil :

QS ist Fourier-Transformierte der
Spin-Dichte



Magnetisierung :

b) Orbital-Komponente :

Spin-Anteil der
Magnetisierung

κ}

Orbitale  Magnetisierung



Übergang zu zeitabhängigen Operatoren

Summe über die Komponenten bei Atom ld !

Nun zeitabhängige Operatoren :



- Annahme : Bewegung der Kerne ist von den Spins entkoppelt =>



Faktorisierung :

Damit folgt der magnetische Streuquerschnitt (lokalisierte Spins):



- Im Falle eines Bravais-Gitters :

-Korrelationsfunktion :

nun muss man statische und zeitabhängige Terme auftrennen
und dann Cross-Terme berücksichtigen



a) Statische magnetische Streuung :
statisch nuklear mal statisch magnetisch

b) magneto-vibrationelle Streuung :
magnetische elastisch plus nuklear inelastisch

Phononenbeitrag aufgrund der magnetischen Wechselwirkung
c) Inelastische magnetische Streuung

keine Änderung in dem Phononensystem
d) Streuung, die in beiden Bereichen inelastische ist

inelastisch nuklear-magnetische Interferenz



Verallgemeinerung : Magnetisierungskomponenten

Fourier-Koeffizienten der Magnetisierung



Streu-Querschnitt eines Paramagneten :

- keine Korrelationen : keine t-Abhängigkeit

- keine räumlichen Korrelationen außer „auto“-Korrelationen :

-gesamte paramagnetische
Streuung :



V.3.2 Streuung an geordneten Systemen

Spin-Wellen
jedes Atom hat Spin S der Länge {S(S+1)}½

jede Komponente hat m=-S,...,+S
bei endlicher Temperatur ist geordnetes Moment nicht vollständig

Reduktion aufgrund von ebenen Wellen : Spin-Wellen
Quantisierung : Magnonen

Lineare Spin-Wellen-Theorie (vgl. harmonische Gitterdynamik) :

Achtung : hier taucht jedes Paar zwei mal auf ! ! !

Ferromagnetisch !



Erinnerung Quantenmechanik : Drehimpulsmomente
Sx, Sy und Sz sind die x,y,z-Komponenten eines Drehimpulses

in Einheiten von ħ
(gleichgültig ob Spin oder orbitales Moment)

S2= Sx
2+Sy

2+Sz
2          jeder der Sx, Sy und Sz vertauschen mit S2

aber nicht untereinander
[S2,Sx]= [S2,Sy]= [S2,Sz]=0
aber [Sx,Sy]=i Sz etc.

man definiert :  S+= Sx+iSy und  S-= Sx-iSy

Eigenfunktionen existieren zu S2,Sz
Eigenwerte : S2 : S(S+1) für S=0,1/2,1,3/2, ...

Sz :  -S, -S+1, ... , +S
S+|S,m>={(S-m)(S+m+1)}½|S,m+1>  also S+|S,S>=0
S-|S,m>={(S+m)(S-m-1)}½|S,m-1>     also S-|S,-S>=0



Holstein-Primakoff Transformation (1940) :

Einführung von Vernichter- und Erzeuger-Operatoren :

Verschiebung der Komponente

Lineare Näherung



Holstein-Primakoff Transformation (1940) :

Dann drückt man die S-Terme in den Erzeuger/Vernichtern aus
Fourier-Koeffizienten :



Holstein Primakoff Transformation (1940) :

Komplikationen entstehen durch die x- und y-Terme :

keine l=l‘-Terme       Sl und Sl‘ kommutieren



ähnlich wie bei Phononen : Fourier-Transformierte der J‘s 



Zeitabhängige Form der Erzeuger/Vernichter-Operatoren

- Spin-Wellen :      Hamilton-Operator in Magnonen-Termen 



Einfachstes Beispiel :
Nur r nächste Nachbarn koppeln mit J 

- einfach kubisch (Konstante a) ħωq=Dq2 mit D=2JSa2

- höchste Energie „entspricht“ Flippen eines Spins !



Beispiel: ferromagnetische Spinwellen

T = 0: Ausrichtung der Spins entlang der Quantisierungsachse (bzw. Nullpunktsbewegung)

N Ionen in linearer Kette
Richtungsquantelung:
Gesamtspin in einer Richtung N/2, N/2-1, ..., -N/2

2
min 2JSNU −=

T > 0: Abweichungen der Spins von der Quantisierungsachse, propagierende Spinwelle

diskrete Werte für Winkel δ: nSNSN −=δcos

,...2,1=n

SN
n

=
2

2δδ



Klassisches Beispiel Fe 

magnon dispersion  in Fe
Shirane et al. (1968)

ω=D*q2

D=2J ·S·a2



Inelastic neutron scattering
at high pressure ?

single crystal
25 mm3Pb

“Paris-Edinburgh” high pressure cell

capacity 250 tn, mass: ~ 50 kg



Magnons at high pressure

ω=D*q2

D=2J ·S·a2



Ein-Magnonen-Streuquerschnitt :
Analog zu dem Vorgehen bei Phononen kann man die Matrixelemente
über die Spinwellen berechnen :



Ein-Magnonen-Streuquerschnitt :
Analog zu dem Vorgehen bei Phononen kann man die Matrixelemente
über die Spinwellen berechnen :

Bose-Faktor

S-Faktor

Polarisations-
Faktor

- nur transversale Terme geben inelastische Streuung (Achtung Domänen)!



V.3.3  Einteilchensysteme: Kristallfeldanregungen - Theorie
Kristall mit schwacher magnetischer Kopplung zwischen Ionen: Einteilchenproblem

z.B. seltene Erden mit niedriger Übergangstemperatur für magnetische Ordnung
dominante Wechselwirkung wird von den umgebenden Ionen bereitgestellt:
einzelnes Ion in elektrostatischem Potential benachbarter Ionen (Kristallfeld)
Grundzustand des isolierten Ions: J Multiplett mit (2J+1)-facher Entartung
Entartung wird durch Symmetrie des Kristallfelds aufgehoben, 
Anzahl nicht-entarteter Kristallfeldniveaus wird durch Kristallsymmetrie bestimmt

Magnetische Streufunktion

longitudinale und
transversale Übergänge mit halber Intensität
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Experimentelles Beispiel: Kristallfeldanregungen in einkristallinem PrNiSn

Pr3+ : J = 4, maximal 9 Kristallfeldniveaus
frühere Messung mit HET (ISIS): 8 Anregungen im Energiebereich 2-28 meV
Vorhersage eines Energieniveaus bei 0.5 meV
Messung am kalten Dreiachsengerät V2 (FLEX), HMI: Anregungen im Energiebereich 0.4 - 4 meV
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2.4 meV Mode wird nicht in [100] gefunden:
polarisiert || a*

0.5 meV Mode und 3.5 meV Mode werden mit 
gleicher Intensität entlang [100] und [001] gefunden :
polarisiert || b*

E. Beirne et al. Appl. Phys. A 74, S910 (2002)



V.3.4 Aktuelle Beispiele
V.3.4.1 Spinwellendispersion in Cs2CuCl4

a: Magnetische Kopplungen in Cs2CuCl4 Ebenen:
Dreiecksgitter mit anisotroper Kopplung J‘<J

b: in der Konusphase  auftretende magnetische Satellitenpeaks
(offene Kreise) nukleare Peaks (gefüllte Kreise)

Dispersionsrelation in der gesättigten Phase

Skalierte Intensitäten der magnetischen Bragg-Peaks Feldabhängigkeit der Anregungsenergien

R. Coldea et al. PRL 88, 137203 (2002)



V.3.4.2. Mehrteilchensysteme (Cluster): Dimere - Theorie

21
ˆˆ2 SS ⋅−= JHHeisenberg Hamilton-Operator: J : Austauschintegral
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Experimentelles Beispiel: Triplettzustände in TlCuCl3
TlCuCl3 : paarweise Anordnung der magnetischen Cu2+ Ionen (Dimere) mit antiferromagnetischer 
Kopplung 

Grundzustand: Singulett;   Angeregte Zustände: Triplett-Zustände

Äußeres Magnetfeld hebt die Entartung der 
angeregten Triplettzustände auf. 
Bei kritischem Magnetfeld HC = 6 T: 
Singulett und unterster Triplettzustand sind 
energetisch entartet und langreichweitige 
magnetische Ordnung wird beobachtet.
HC: Quantenkritischer Punkt (Bose-Einstein-
Kondensation)

Ch. Rüegg et al. Nature 423, 62 (2003)



Bose-Einstein Kondensation in TlCuCl3

Dispersion der niedrigsten Triplett-Mode im feldinduzierten, 
geordneten Zustand eines Dimersystems in Übereinstimmung 
mit theoretischen Vorhersagen aus BEC Theorie.

Ch. Rüegg et al. Nature 423, 62 (2003)



BENSC-Probenumgebung:

Kombination von 3He/4He - Dilution Insert 
("Dilution Stick") mit Vertikalmagnet VM-1/VM-1B:
Temperaturen bis zu 50 mK bei B = 14.5 - 15 T

Kombination von Dy-Insert mit Vertikalmagnet VM-1/VM-1B:
Temperaturen bis zu 1.5 K bei B = 17.0 - 17.5 T

http://www.hmi.de/bensc/sample-env/index_en.html



V.3.4.3 Magnetismus der Kuprate

Quasi-2D Materialien
Gestapelte CuO2-Ebenen
Getrennt durch Ladungsreservoire 
(kontrollieren Ladungstransfer-
Mechanismus)
CuO2 – Ebenen tragen anomale physik. 
Eigenschaften

YBa2Cu3O6+x

La2-xSrxCuO4



Eine CuO2-Ebene

Dotierung mit Löchern

Supraleitung bei 
spezieller Dotierung

Oxygen Cu or Ni

T

AF SC

x



Generelles Phasendiagramm? 

Magnetic
Interaction

Phase

Insulator

Loch-Dichte

Superconductor

Exotic Metal

Regular Metal

Te
m

pe
ra

tu
re



Mechanismus I ? 

(2001)

I discuss various direct calculations of the properties of
the one-band Hubbard model on a square lattice and con-
clude that these properties sufficiently resemble those of the
cuprate superconductors that no more complicated interac-
tions are necessary to cause high Tc superconductivity. In
particular, I discuss phonon effects and conclude that these
may be effective in reducing Tc and the gap in electron-doped
materials.



Mechanismus  II ? 

A model of superconductivity in layered high-temperature 
superconducting cuprates is proposed, based on the extended 
saddle point singularities in the electron spectrum, weak 
screening of the Coulomb interaction and phonon-mediated 
interaction between electrons plus a small short -range repulsion 
of Hund’s, or spin-fluctuation, origin. This permits to explain 
the large values of Tc ….



Es geht auch
ohne 
Theo-rie/retiker



Lineare Spin-Wellen-Theorie : Antiferromagneten

Grundsätzlicher Unterschied :
Gitter bipartit (zwei Untergitter)

Summen über m und n und Verbindungsvektoren r
Kopplungen innerhalb eines Gitters : R
hier zusätzlich : Anisotropieterme und externes Feld

Bemerkung : jedes Paar zwischen den beiden Gittern tritt doppelt auf



Lineare Spin-Wellen-Theorie : Antiferromagneten

eine Art magnetischer Atome !
unterscheide J und J‘ inter- und 
intra-Subgitter 

für kleines q : lineare Dispersion



Antiferromagnet mit nächster Nachbarkopplung :

- maximale Energie : 2J*S*Anzahl der Nachbarn (r) !



Untergittermagnetisierung :

-Untergittermagnetisierung
nimmt mit Magnonen-
Besetzung ab

- Effekt bei T=0

- T2 Abhängigkeit
vgl. T1.5 bei FM



Strukturfaktor :

-Struktur-Faktor abhängig
vom Streuvektor

-Messung an AF Bragg-Pkt.en
- 1/E Term !



Vergleich AFM und FM :

FM : ħωq=Dq2 mit D=2JSa2 für kleine q
S(Q, ω)= S * Bose (+1 bei Erzeugung) * δ Funktionen (E,q)

AFM : ħωq=ħcq mit c=rJSa/ħ für    kleine q
S(Q, ω)= S * 1/E*Bose (+1 bei Erzeugung) * δ Funktionen (E,q)

* Strukturfaktor !
ħω0=2*r*J*S maximale Energie



Kuprate : Anregung im AF - Zustand

Wichtiger Parameter : 
Cu–O–Cu Superaustausch-WW J

Spinwellen-Anregung:

startet linear gemäß ωq = cq

aus c folgt J:  c = √2·2·S·Zc·a·J

YBCO6.1 : J = 130 meV

Bourges et al., 1997



ħωq=2J[1-cos2(hπ)cos2(lπ)]0.5

Achtung : Unterschied ob Bindungen oder
Plätze summiert werden (hier Bindungen)



Kommensurabilität und Inkommensurabilität

Kommensurabilität:
magn. Streuung beim AF-Impuls (½,½)

Inkommensurabilität:
Versetzung der Peaks (magn. Korrelation) um 
δ in (100) + (010) Richtung von (½,½) weg
Magn. Anregungen bei
Qmag = (π/a· (1± δ); π/a) und (π/a; π/a · (1± δ))

Bourges et al., 1999

Mook, Dai et al.



Kommensurabilität und Inkommensurabilität 
in YBCO und LSCO

Yamada et al, 
1998

LSCO

Mason et al., 1992

Erhöhung der Energie führt zum 
Verschwinden der Inkommensurabilität
Steigt linear mit der Dotierung an 
Sättigung bei x ≥ 0,12



Kommensurabilität und Inkommensurabilität in YBCO und 
LSCO

Mook et al. 1998

Arai et al., 1999
Bourges et al., 2000

YBCO

Erst fand man um (π/a; π/a) zentrierte magn. 
Fluktuationen
IK Peaks bei E ≈ 25 meV in YBCO6.6

→ LSCO ähnliche IK bei Energien < 35-40 meV    
Abnahme der IK mit steigender Temperatur und 
Energie
Erhöhung der IK mit steigender Dotierung 
Sättigung bei δ = 0,1 für x ≥ 0,6

Kommensurabilität und Inkommensurabilität 
in YBCO und LSCO



Streifen-Phasen

Streifenordnung in La1.48Nd0.4Sr0.12CuO4
J. Tranquada et al., nature (1995).

Widerstand :
Halbleitende CharakteristikStreifenordnung :

Ladungen ordnen sich in Streifen
AF-Ordnung dazwischen wiederhergestellt



Kommensurabilität und Inkommensurabilität in YBCO und 
LSCO

Erst fand man um (π/a; π/a) zentrierte magn. 
Fluktuationen
IK Peaks bei E ≈ 25 meV in YBCO6.6

→ LSCO ähnliche IK bei Energien < 35-40 meV    
Abnahme der IK mit steigender Temperatur und 
Energie
Erhöhung der IK mit steigender Dotierung 
Sättigung bei δ = 0,1 für x ≥ 0,6

Arai et al., 1999
Bourges et al., 2000

YBCO

Arai et al., 1998

Arai et al., 1999

Kommensurabilität und Inkommensurabilität  
s        in YBCO und LSCO









RPA-approximation : itinerant magnetism

Pauli -paramagnetism  ~ DOS(E-Fermi)
Stoner interaction yields an enhancement of the 

susceptibility :   Hmag = I Nup Ndown

Mazin and Singh : 1997, 1998, 1999

I =  IRu νRu
2 + 2 IO νO

2

νRu,O  : contribution of Ru-d and O-p orbitals to the DOS

O can not contribute for antiferromagnetic fluctuations !
I(q)=0.43eV[1+(0.08q2)]-1
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= α > 1 : 
divergency and magnetic order



Electronic band structure 

Ru4+: 4d4

dyz,dxz ↔α,β FS
dxy↔γ FS

4d4 eg

t2g

Crystal Field

Free Ion

Sr2RuO4

α and β FS (1 dim.)γ FS (2 dim.)



Fermi-surface
dHvA  A. Mackenzie et al. PRL (1996)

FS        e/h        character      DOS  
α          h            dxz , dyz 13%        
β          e             dxz , dyz 30%   
γ          e                 dxy 57%
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Fermi-surface nesting

Mazin and Singh , 
PRL  (1999)
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- dxz and dyz Fermi surface-sheets are flat   
==>  large susceptibility at  (0.3 qy) and (qx 0.3)

AND Peak at (0.3 0.3)



- Scans at constant energy, E=6.2meV,  along 
Q=(1.3 y 0) show a  clear peak

-incommensurate fluctuations due to nesting in
one-dimensional bands
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Sidis et al., PRL 1999

Braden et al., PRB66, 064522 2002;  PRL92, 097402, 2004.

Inelastic 
neutron scattering



Energy-Temperature-
dependency 
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ω
ω

χωχ
+Γ
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⋅= ii qq

-χ‘(q0,0) and Γ and  FWHM
vary as function of T

- all indicate a close instability !

Braden et al., PRB 2002



V.4 Polarisierte Neutronenstreuung

-Erzeugung
a) magnetische Monochromatoren
b) Bender – Supermirror-Guides
c) He3-Spin-Filter



Neutron polarization
Polarising mirrors and multilayers

Like Bragg reflection,
neutron refraction depends
on the spin state.

Curved guides that allow the 
total reflection of only one
spin state.  

www.ill.fr



Neutron polarization
3He spin filter

absorption

3He3He spin filter

Neutrons with spin antiparallel to the one of 3He atoms are absorved

www.ill.fr



Polarisierte magnet. Neutronenstreuung 

( ) ( ) =⋅′′⋅ ′⊥⊥ σσσσσσ tll SS rr 0
ein- und ausfallende Neutronen mit Spin-Zustand
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Erinnerung : Quantenmechanik : Pauli-Spinoperatoren

Für S=0.5 nur 2 Sz-Eigenfunktionen 
|½,½>=:u                |½,-½>=:v

<u|u>=<v|v>=1  und <u|v>=<v|u>=0 

S+u=0 S+v=u S-u=v S-v=0

Pauli-Spinoperatoren :  σx=2Sx etc. 
werden nur für S= ½ benutzt

σx= S++S- σy= -i(S+-S-)



Polarization : fixed through the guide fields

H//κ H perp κ
Type of scattering SF NSF SF NSF
Nuclear coherent 0 1 0 1
Nuclear isotope incoherent 0 1 0 1
Nuclear spin incoherent 2/3 1/3 2/3 1/3
Magnetic Sxx+Syy 0 Sxx Syy

Nuclear isotope incoherent scatteringNuclear isotope incoherent scattering Paramagnetic scattering MnF2
Paramagnetic scattering MnF2

κr⊥HH//κ H//κ κr⊥H

SF

NSF

SF

NSF



Polarisierte Elastische 
Neutronen–Streuung

H

-κ

k

Ion

H

-κ

k

k‘ k‘
Ioff

*)*(2 bmmbII offon +=− *)*(2 bmmbII offon +=− *)*(2 bmmbII offon +=− *)*(2 bmmbII offon +=−

-polarisierender Monochromator
ferromagnetische Substanz  + Ausrichten der Domänen mit Feld

Fges=FN±Fmagn.    
man benötigt ein Material mit   .| FN .| = .| Fmagn.|  

Auslöschung einer Spin-Komponente





Formfaktor-
messungen

-Bestimmung der Flippingratios
Feld senkrecht
bestimme Iup and Idown

Iup=(FN+FM)2

Idown=(FN-FM)2

Iup/Idown=(FN+FM)2/(FN-FM)2

=(1+γ)2/(1-γ)2

mit  γ =FN/FM

Iup/Idown~1+4γ
wenn Magnetismus schwach

Figure 1: The experimental values of 
the magnetic form-factor measured 
at the h0.  Bragg reflections of Cr2O3. 
The smooth curve is the spin-only 
free ion form-factor for Cr3+

normalised to 2.5 µB.



Organic
Magnets

if L=0, then F(κ) is the 
Fourier transform of the
spin density

Experimental spin density in the Tetracyanoethylenide
organic free radical-ion. Fourier data were obtained in 
polarized neutron diffraction experiments. Real-space 
density maps were than reconstructed with model-
enhanced Maximum Entropy method.

A. Zheludev, et. al. J. Am. Chem. Soc. 116, 7243-7249 (1994). 



Which band is responsible for magnetism in Ca1,5Sr0,5RuO4 ?

Gukasov, M.B., et al., PRL 89, 087202 2002



take-off angle 7° < 2 M < 38°
wavelength 0.42 Å <   < 0.843 Å
high-flux, Cu2MnAl (111)
low resolution d = 3.362 Å
1x107 n.cm-2.s-1

less-flux,  Co0.92Fe0.08 (200)
better resolution d = 1.771 Å
2x106 n.cm-2.s-1

D3-Diffraktometer
ILL

Zero-field option
Cryopad 
40mK < T < 300K 
3He spin analyser 
P3He(0) = 70% 
60h < T1 < 120h 



Determination of the magnetization distribution in Cr2O3
using spherical neutron polarimetry
P. J. Brown, J. B. Forsyth, E. Lelièvre-Berna and F. Tasset
J. Phys.: Condens. Matter 14 (2002) 1957–1966 

Maximum-entropy reconstruction of the density corresponding to the difference between the observed 
magnetization distribution and that calculated from the multipole model. The section shown is perpendicular
to [0 1 0] and passes through the origin. The contours are logarithmically spaced with a factor of two between 
successive levels. The highest contour is at 1.0 µB Å3; negative contours are dashed. The filled triangles 
mark the Cr3+ ion positions; the one farthest to the right in the diagram has positive spin. 



Heusler Analyzer

Heusler Monochromator
Helmholtz
Coils

IN20



Polarisierte Neutronen+ 
Polarisationsanalyse
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polarized neutrons (IN20 at ILL)
~10g of superconducting crystals

importance of the anisotropy : Eremin et al. (2002), Sato and Komoto (2000), 
Kuwabara and Ogata (1999), experiment : Servant et al., Kawano et al.

(0.7 k 0) (0.7 k 0)

M. Braden et al., 
PRL 2004

Γzz~8 meV 
χ‘zz(qi,ω=0)∼220 µB

2/eV 

Γab~13 meV
χ‘ab(qi,ω=0)∼140 µB

2/eV

- there is sizeable anisotropy : a factor 2 ! ! !



polarized neutrons (IN20 at ILL)

(1 0 0)

(0.7 0.3 0)

(1.3 –0.3 0)

-first clear INS evidence for a – still weak -
quasi-ferromagnetic contribution ! 
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