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반강자성 물질의 자기변형

김창근·김범현·민병일*

포항공과대학교 물리학과, 경북 포항시 남구 효자동 산31, 790-784

(2008년 7월 28일 받음, 2008년 7월 28일 최종수정본 받음)

자기변형(magnetostriction) 현상은 외부 온도와 자기장이 변할 때 자성체의 모양이나 부피가 변하는 현상이다. 반강자성을 갖

는 희토류 원소와 화합물에서의 관측되는 자기변형 현상은 결정장에 의한 결정장 변형(crystal-field striction)과 교환상호작용에

의한 교환 변형(exchange striction)으로 잘 설명할 수 있음이 알려져 있다. 이 해설 논문에서는 결정장과 교환 상호작용을 포함

하는 자기변형 표준이론에 대하여 논의하고자 한다.

주제어 :자기변형, 희토류 반강자성 물질, 자기변형 표준이론, 결정장 변형, 교환 변형

I. 서 론

자성체는 외부 온도와 자기장이 변할 때 모양과 부피가 변

한다. 이 현상을 자기변형(magnetostriction)이라고 하며, 자성

물질 내부의 자성 모멘트가 외부 온도와 자기장에 반응하며

나타난다. 1842년 줄(James Joule)이 강자성체인 니켈 금속에

서 처음으로 이 현상을 발견하였다. 이 현상을 설명하는 이

론은 자성 모멘트의 도메인 역학(Domain Dynamics), 결정장

효과(Crystal Field Effects), 자성 탄성 이론(Magnetoelastic

mechanism) 등으로 알려져 있다. 그러나 이들 이론은 복잡하

게 얽혀 있어 어떤 것이 자기변형을 설명하는 주요한 이론인

지 구별하기가 쉽지 않다. 강자성 물체와 달리 반강자성 물

체는 온도와 자기장에 따라 다양한 구조를 갖는다고 알려져

있다. 이 성질을 이용하여 자기변형 현상을 설명하는 각 이

론의 정확도를 시험해 볼 수 있다. 그 결과 반강자성 희토류

금속의 자기변형 현상은 결정장에 의한 결정장 변형(crystal-

field striction)과 교환상호작용에 의한 교환 변형(exchange

striction)으로 설명할 수 있다는 사실이 알려졌다[1, 2].

예를 들어 희토류 금속 Dy(dysprosium)에 대해 위 이론으

로 계산되는 자기변형 예상 값은 측정된 실험 결과와 잘 일

치한다[3]. Dy는 자성 중성자 에돌이(magnetic neutron

diffraction) 실험 결과 닐(Neel) 온도 TN = 179 K 이하에서

나선형(helicoidal) 자성 구조를 갖는다. 즉 육방 결정 구조

(hexagonal crystal)의 밑면(basal plane)에 위치한 원자들의

자성 모멘트는 서로 평행하지만, 이웃한 밑면에 위치한 원자

들의 자성 모멘트와 일정한 각도 차를 갖는다. 이웃한 층 사

이의 자성 모멘트들은 약하게 상호 작용하지만, 같은 층에 속

한 자성 모멘트들은 강하게 교환 상호작용이 나타난다[4]. Dy

는 퀴리 온도 TC = 85 K 이하 아래에서 강자성 상태가 되는

데, 퀴리 온도 근처에서 큰 자기변형이 나타난다[5, 6]. 퀴리

온도 근처에서 나타나는 부피 증가는 교환 상호작용 에너지

가 층간 거리에 크게 의존하기 때문으로 알려져 있다[7]. 이

상전이의 일차적 특성은 퀴리 온도에서 자기 탄성 에너지

(magnetoelastic energy)가 급격하게 변화하는 것과 관계가 있

다[8].

이 논문에서는 결정장 상호작용과 교환 상호작용을 포함하

는 희토류 금속의 자기변형 표준 이론을 소개하고, 간단한 모

델에 대하여 자기변형 현상의 물리적 의미를 설명한다.

II. 희토류 금속의 자기변형 표준 이론

희토류 금속의 자기변형 표준 이론은 다음 해밀토니안으로

시작한다[1, 2].

H = Hcf + Hex + HZe (1)

해밀토니안은 결정장(crystal field), 교환 상호작용, 지만

(Zeeman) 효과가 기여하는 항으로 구성된다. 각 항들은 아래

와 같다.

(2)

(3)

(4)

식(2)는 결정장 효과를 의미하는 해밀토니안으로 격자 내부

의 i-번째 원자가 갖는 총 각운동량 Ji에 대한 스티븐스 연산

자 (Stevens operator) Ol
m
(Ji), 위치 i와 격자의 변형 와
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관계가 있는 결정장 변수 Bl
m
(i, )의 곱으로 이루어져 있다.

결정장 효과는 희토류 원자의 국소화한 4f 전자들이 주변에

있는 이온들에게 느끼는 포텐셜 에너지를 나타내며, 이는 다

음의 식으로 표현된다[4].

(5)

여기서 이고, Ylm은 구

면조화(spherical harmonic) 함수 이며, r과 R은 각각 4f 전

자와 주변에 있는 이온들의 위치 벡터들이다. 4f 전자의 경우

3d 전자와는 다르게 스핀-궤도 상호작용(spin-orbit interaction)

효과가 강하여 결정장 에너지를 전체 각운동량 J를 이용하여

표현하는 것이 유용하다. 따라서, 식(5)는 위그너-에카르트 정

리(Wigner-Eckart theorem)를 이용하여 다음의 식으로 교체할

수 있다.

(6)

여기서, 는 구면조화 함수에 (4π/2l + 1)1/2를 곱한 식과

동치 관계에 있는 기약텐서(irreducible tensor) 연사자인 라카

연산자(Racah Operator) 이며, αl는 스티븐스 인자(Stevens

factor)로서 4f 전자의 L, S 및 J의 값에만 의존하고, m 값에

는 무관하다. 통상적으로 l이 2, 4, 6 일 때의 경우, αl의 값

을 α, β, γ로 표현한다. 또한 결정장 에너지는 라카 연산자가

아닌 스티븐스 연산자를 이용하여 전개할 수 있는데, 스티븐

스 연산자와 라카 연산자와의 관계식은 다음과 같다.

(7)

여기서, 스티븐스 연산자는 m이 양수이거나 0 일 경우는

O
c
lm, 음수일 경우는 O

s
lm에 비례하게 된다. 라카 연산자와 스

티븐스 연산자의 간단한 예는 Table I에서 보여주고 있다

[4,9]. 식(6)와 (7)의 결과를 이용하면 결정장 효과는 결국 식

(2)와 같이 표현된다.

식(3)은 각각 i번째와 j번째 위치에 존재하는 두 희토류 이온

간의 교환 상호작용(bilinear exchange interaction) 

을 나타낸다. 이 때 는 상호작용 텐서로서 식(2)의 결정

장 변수 Bl
m
(i, )와 함께 결정 내부 원자의 위치에 의존하는

양이다. 위치에 의존하는 특성은 자기탄성 상호작용

(magnetoelastic interaction)의 출발점이다[2].

표준 이론의 자기변형 효과를 찾기 위해 결정장 해밀토니

안과 교환 상호작용 해밀토니안을 다음과 같이 격자 변형 텐

서 성분 에 대해 테일러 전개 한다.

(8)

(9)

자성 자유에너지(magnetic free energy)와 해밀토니안의 관계

는 다음과 같다.

(10)

격자 변형은 자성 자유에너지로 구할 수 있다[10, 11].

(11)

(8), (9)의 해밀토니안을 (10)에 대입한 후 (11)의 식을 계산

하여 정리하면 다음과 같이 결정장 효과에 의한 자기변형인

결정장 변형 (13)과, 교환 상호작용에 의한 자기변형인 교환

변형 (14)을 구할 수 있다.

(12)

(13)

(14)

위 식(13), (14)는 평균장 이론(mean field theory)를 이용하

여 계산할 수 있고, 따라서 모든 온도와 자기장 조건에서 자
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Table I. Examples of Racah and Stevens operators.

(X ≡ J(J + 1), J±≡ Jx ± iJy)

Õ
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기변형 이론 예상치를 구할 수 있다[1, 12]. 위 계산 결과와

실제 실험치가 잘 일치하는 원소는 Dy, Ho, NdCu2 등으로

알려져 있다[1].

III. 결정장 변형(Crystal-field striction)에 의한

자기변형의 물리적 이해

위에서 살펴본 이론들의 물리적인 의미를 개념적인 모델로

알아보자. Fig. 1은 결정장 이론이 적용되는 모델을 보여준다.

아래 위로 위치한 두 개의 파란색으로 표시된 양전하가 쿨롱

의 법칙에 따라 결정장을 생성한다. 높은 온도에서 4f 전자들

이 바닥 상태의 결정장 갈라짐 ∆cf보다 큰 에너지를 갖는 경우

Fig. 1a와 같이 오비탈 모양이 구대칭(spherical symmetric)이

되어 격자 변형은 일어나지 않는다. 온도가 낮아져서 4f 전자

들이 결정장 갈라짐 ∆cf보다 낮은 에너지를 갖게 되면, 낮은

결정장 상태에 전자들이 채워지면서 오비탈의 구대칭이 깨진

다. 그 결과 오비탈의 모양은 Fig. 1b와 같이 위 아래에 위

치한 양전하가 유도하는 대로 시가(cigar)형 타원 모양을 갖

는다. 이 때 위 아래로 길쭉해서 양전하와 가까워진 오비탈

이 양이온을 당기면서 식 (10)이 의미하는 결정장 효과에 의

한 자기변형이 나타난다. Fig. 1b의 양전하에 표시된 화살표

가 자기변형의 방향을 의미한다.

닐 온도 TN 이하 반강자성 상태에서 4f 전하의 오비탈 모

양은 스티븐스 인자(Stevens factor) αJ, βJ, γJ에 의해 결정

되는 자기 이방성(magnetic anisotropy)과 밀접하게 관련되어

있다[13]. Fig. 1c에서 나타난 오비탈 모양과 자성 풀림축

(magnetic easy axis)의 방향은 스티븐스 인자 αJ가 음수인 경

우이다. Ce3+, Pr3+, Nd3+, Tb3+, Dy3+, Ho3+가 이에 해당한다.

반강자성으로 정렬된 4f 전자들의 자성 모멘트는 Fig. 1c에서

화살표와 같이 질서를 이룬다. Fig. 1b에서 양전하와 상호작용

으로 나타난 시가(cigar)형 타원 오비탈이 자성 모멘트의 정렬

과 함께 더욱 크게 변형되어 자기변형이 증가한다. 만일 이 상

황에서 강한 외부 자기장을 자성 풀림축에 수직으로 걸어주면

자성 모멘트는 수직으로 정렬하게 되고, 스핀궤도 상호작용에

의하여 오비탈 모양이 시가형에서 팬케이크 (pancake)형으로

바뀌게 되어 자기변형이 거꾸로 일어나기도 한다.

IV. 교환 변형(Exchange Striction)에 의한

자기변형의 물리적 이해

위에서 다룬 결정장 효과를 무시할 경우 교환 변형으로 자

기변형을 설명할 수 있다. 궤도 각운동량(orbital momentum)

이 0일 때(L = 0), 4f 전하는 Fig. 2a와 같이 구대칭(spherical

symmetric)을 이룬다. L = 0인 희토류 이온은 Gd3+, Eu2+ 등

이다. 이러한 경우 자기변형은 결정장에 의한 것이 아니라 전

적으로 교환 변형에 의한 것이다. 교환 상호작용작용은 이온

간 거리에 의존하기 때문에, 닐 온도 이하에서 자성 모멘트

가 반강자성으로 정렬하면 두 이온은 Fig. 2b와 같이 거리의

변화에 따라 에너지를 낮추게 된다. 이러한 이온의 움직임이

자기변형을 유발한다. 따라서 교환 변형의 경우 결정장 변형

과는 달리 평균 자성모멘트가 존재하는 닐 온도 TN 이하에서

만 일어난다. 하지만 외부 자기장의 효과는 결정장 변형의 경

우와 유사하다.

V. 요 약

외부 온도나 자기장이 변하면 자성 물체는 물질 내부의 자

성 모멘트가 적절히 반응하면서 자기변형이 나타난다. Dy와

같은 희토류 반강자성 금속과 금속화합물의 자기변형은 결정

장 변형과 교환 변형을 포함하는 자기변형 표준이론으로 잘

설명 되며, 이 해설논문에서는 자기변형 표준이론에 대하여

소개 하였다.
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The phenomenon of magnetostriction occurs in magnetic systems when the temperature is changed or the external magnetic field is

applied. It is known that the magnetostriction observed in rare-earth elements and compounds is well described by the crystal-field

striction and the exchange striction. In this review paper, we discuss the standard theory for the magnetostriction which includes the

crystal-field and the exchange interaction.

Keywords : magnetostriction, rare-earth antiferromagnetic system, standard theory for the magnetostriction, crystal-field striction,

exchange striction
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