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缓慢的铁磁波动在蜂巢金属钪 3锰 3铝 7硅 5中通过 27铝核磁共振揭示出来
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静态和动态磁性和电子性质的雪花金属 Sc3Mn3Al7Si5已经通过 27Al核磁共振（NMR）测量进行了
研究。温度依赖的 Knight 移位 (K) 展现了与直流磁化率 χ类似的温度依赖性，除了在低于∼50 K 的
低温区域中，K几乎保持恒定而 χ持续增加，这表明低温下 χ的增加并非固有。27Al 自旋晶格弛豫率
除以温度 (1/T1T ) 被发现是恒定的，从微观角度看这证实了 Sc3Mn3Al7Si5 的金属性状态。基于使用
T1 和 K 数据的 Korringa比率分析，发现铁磁自旋涨落在 Sc3Mn3Al7Si5 中占主导地位。这些涨落被
认为是极其缓慢的，频率约为千赫兹或更低。

最近人们对具有 Kagome 格子结构的金属产生了
越来越多的兴趣，主要是因为可能源自扁平带结构 [1]
的拓扑非平凡电子态。RM6Sn6系统中，R代表稀土元
素而M 指的是 3d过渡金属（所谓的 166- Kagome金
属）是相对研究较多的 Kagome金属之一 [2]。在基于
Mn的 166化合物中，其铁磁态下的 TbMn6Sn6 [3–6]
被指出存在自旋极化狄拉克锥、异常霍尔效应和陈数
拓扑磁性。在考虑自旋轨道耦合和平面外铁磁性的情
况下，特别是在有隙狄拉克锥内的无色散电子边缘状
态也被提出 [6]。用非磁性的 V离子替代磁性的 Mn离
子后，在 ScV6Sn6 [7] 中报道了电荷密度波（CDW）
相，而在 GdV6Sn6 [8] 中，低于 5 K 时出现了铁磁有
序态。诸如超导性、CDWs（电荷密度波）、配对密度
波和电子斜方相等有趣的现象，也在另一类 kagome金
属 AV3Sb5（A= K, Rb, Cs）[9–11]中被观察到。这些
发现使得 kagome 金属成为探索各种有趣物理特性的
多功能平台。
最近，一种基于锰的 Kagome金属 Sc3Mn3Al7Si5

被报道位于源自扁平带的铁磁不稳定性附近，这是
Kagome金属的一个特征属性 [12]。Sc3Mn3Al7Si5在六
方结构中结晶（空间群：P63/mmc），晶格参数为 a=b=
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8.3519(2) Å 和 c= 9.0845(4) Å 在 T= 299 K[13]。这
是一个罕见的金属 Kagome 系统实例，其中 Mn 离子
形成了被 Si 和 Sc 离子隔开的二维 Kagome 层，如
图所示 1. 存在六个独特的晶体学位置：Sc (6h), Mn
(6g), Al1 (12k), Al2 (2b), Si1 (6h)和 Si2 (4f)，括号中
的数字代表每个原子的 Wyckoff 位置。该化合物的金
属性通过其电阻率随温度的变化（T）得到了确认。在
1.8 K 以下未观察到磁有序 [13]. 从比热测量中报道了
一个相对较大的 Sommerfeld 系数，为 57-80 mJ/mol
K2 [13, 14]，表明电子关联性很强。最初，静态磁化率
χ被报告为各向同性，并且在 ∼50 K 以上遵循居里－
外斯（CW）定律，有效磁矩 µeff 为 0.51µB/Mn，负的
外斯温度 θ为 -38 K[13]。另一方面，Samanta 等人的
较新研究表明报告了轻微的各向异性 χ和相对不同的
值 µeff 为 0.86（0.87）µB/Mn 及 θ为 -421（-369）K
对于磁场H 平行于 ab面（c轴）[12]。此外，尽管存在

图 1. 钪 3锰 3铝 7硅 5晶体结构的示意图。注意硅原子用蓝色
圆圈表示，未显示两个不同的硅位点 6h和 4f。
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反铁磁负魏斯温度，Samanta等人根据低温度下 χ的
增加以及 27 铝核磁共振（NMR）、输运和光学电导率
测量 [12]提出了铁磁波动。
在本文中，我们报告了 27 铝核磁共振对

Sc3Mn3Al7Si5 的详细研究。观察到了来自 Al(1)
和 Al(2) 位点的两个不同的 27 铝核磁共振信号。基
于 Knight 移位（K）、核自旋晶格弛豫率（1/T1）和
核自旋-自旋弛豫率（1/T2）在 Al(1)位置的结果，在
低温下发现 Sc3Mn3Al7Si5 中存在非常缓慢的铁磁自
旋涨落。我们的工作表明，这类缓慢的铁磁波动在
Sc3Mn3Al7Si5 中的特殊磁性和电子状态中起着重要
作用。

棒状单晶（具有六边形截面）Sc3Mn3Al7Si5 是从
高温溶液 [13] 中生长出来的。晶体的 c 轴和平面 ab

分别与晶棒的方向平行和垂直。核磁共振测量了 27 铝
（I= 5

2
，γN

2π
= 11.0943 MHz/T，Q =0.149巴恩）核，使

用了实验室自制的相位相干自旋回波脉冲光谱仪。通
过在固定频率下扫描H获得了核磁共振光谱。H 被平
行应用于晶体的 c轴 (H ‖ c)或 ab平面 (H ‖ ab)。对于
在最低温度为 1.7K的 T 下对H ‖ c 和 4.3K下对H ‖
ab的核磁共振光谱测量，我们仅使用一个单晶。对于
高 T 测量，我们使用了几块对齐的晶体来增加信号强
度。27Al 1/T1使用饱和恢复方法进行测量。1/T1 在每
个 T 是通过拟合核磁化率M 随时间 t的变化使用指数
函数 1 −M(t)/M(∞) = 0.028e−t/T1 + 0.178e−6t/T1 +

0.794e−15t/T1 确定的，其中 M(t) 和 M(∞) 分别是在
饱和后时间 t时的核磁化率和在 t → ∞ 处的平衡核磁
化率，在磁弛豫 [15]的情况下。所有测量的核磁化恢
复曲线都很好地拟合了该函数。核自旋-自旋弛豫时间
T2 是通过使用以下方程拟合自旋回波衰减曲线来确定
的：M(2τ) = M(0) exp[−( 2τ

T2
)β], 其中 τ 是 π/2 和 π

脉冲之间的时间。在 100 K以上，观察到了具有 β ≈ 2

的高斯衰减行为。随着 T 的减小，β 下降到低于 100
K，并在约 7 K时变为≈ 1，然后增加到∼1.5，在较低
的 T 时。对于 NMR数据的分析，我们在商用量子设
计物理性质测量系统（PPMS）中使用振动样品磁强计
测量了单晶在磁场 µ0H=7.4 T沿 c轴和平行于 ab平
面方向下的磁化率 χ(T )，并发现所观测到的 χ(T )曲
线几乎是各向同性的，这与之前的报道 [13]一致。
图 2(a) 显示了在 1.7 K时 H ‖ c轴的 H-扫描 27

铝 NMR 光谱，在其中观察到了两组不同强度的 27铝

NMR线。具有自旋 I = 5/2的核在塞曼和四极相互作
用下的典型光谱可以通过以下核自旋哈密顿量 [16]来
描述，该哈密顿量产生一个中心跃迁线被两侧的两条
卫星线环绕的光谱。

H = −γNh̄(1 +K)H · I + hνQ

6
(3I2Z − I2 +

1

2
η(I2+ + I2−)),(1)

其中H 是外部场，h̄是普朗克常数 (h)除以 2π，K 代
表 NMR 移位。第一项和第二项分别表示塞曼相互作
用和四极相互作用。I = 5/2核的核四极频率由 νQ =

3eQVZZ/20h给出，其中Q是核四极矩，VZZ是核位点
处的最大电场梯度（EFG）。η是 EFG 的不对称参数，
由 VXX−VYY

VZZ
定义，并且 |VZZ|≥|VYY|≥|VXX|。在这种情

况下，从 Iz=m到m− 1的跃迁的共振频率 f 在一阶
微扰理论中由 [17]

f(m ↔ m− 1)

= f0 +
1

2
νQ(m− 1

2
)(3 cos2 θ − 1 + η sin2 θ cos 2φ).

给出。这里 f0 =
γN
2π
H，以及 θ和 φ分别是 EFG 的 Z

轴与H 方向之间的极角和方位角，在这里用于塞曼相
互作用的量子化轴（z 轴）沿着 H 方向。因此，核磁
共振谱图，特别是线条之间的间距，取决于角度 θ 和
φ以及 νQ 和 η。如上所述，存在两个铝位点 [Al(1)和
Al(2)]，并且在 Al(1)和 Al(2)处的局部对称性为 .m.
并且分别为 6̄ 平方米，在 Sc3Mn3Al7Si5 [13] 中。这
意味着 Al(2) 点位绕 c轴存在一个 6 次旋反轴，导致
η= 0，并且 VZZ 平行于 Al(2) 的 c轴。相比之下，由
于 Al(1) 的局部对称性为 .m.，EFG 主轴的方向并不
简单。因此，为了获得关于 η和 νQ的值以及 Al(1) 位
点 EFG 的主轴信息，以及 Al(2) 的 νQ 值，我们通过
全势线性扩局平面波（FLAPW）方法 [18]并使用广义
梯度近似 [19]计算了每个 Al 位点的 EFG，所用的晶
格参数在引言中进行了描述。νQ的值分别计算为 1.56
MHz和 1.01 MHz对于 Al(1)和 Al(2)。我们还从计算
中发现，VZZ与 c轴平行，并且 η对于 Al(2) 站点而言
为零，这与 Al(2) 站点的局部对称性相符。对于 Al(1)
位点，VZZ 计算为与<210>（即垂直于 a轴）平行，且
η= 0.66，并且 VXX 的主轴在 ac平面内从 c轴旋转了
37◦，如图 2(e) 所示。
首先，我们考虑信号强度来分配这些线条。由于

Wyckoff位置分别为 Al(1)的 12k和 Al(2)的 2b，因此
认为来自 Al(1)的 NMR信号强度是 Al(2)的六倍。因
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图 2. (a)H 扫描的 27 铝核磁共振谱，对 H ‖ c在 1.7 K 和 f= 82.13 MHz 下测量。红色和绿色线条是使用 νQ =1.55(2) MHz, η
= 0.66, θ = 90◦, 和 φ = 37◦计算的 27Al-NMR谱图的位置，分别对应于 Al(1)和使用 νQ =1.07(2) MHz, η = 0, θ = 0◦, 和 φ =
0◦的 Al(2)。(b)H-swept27Al-NMR 谱图对于H ⊥ c（和H ⊥ a）在 4.3 K 和 f= 83.1 MHz 时的情况。红色（蓝色）线是通过计
算得到的 Al(1) NMR 谱的位置，其中 θ= 0◦（60◦）和 φ= 0◦（53）◦，并且具有相同的值 νQ =1.55(2) MHz，η= 0.66。(c) H-扫
描的 27Al-NMR 谱图对于 H ⊥ c（以及 H ‖ a）在 4.3 K 和 f= 83.1 MHz 的情况。(b) 和 (c) 中的绿线代表 νQ =1.07(2) MHz,
η= 0, θ= 90◦，和 φ= 0◦的 Al(2) 的 NMR 线位置。(c) 中的其他线是模拟光谱（详情见正文）。(d) Mn 离子（青色）构成的三角
形晶格的俯视图，包含 Al(1)（红色）和 Al(2)（绿色）。Al(1) 上的箭头代表三个非等效 Al(1) 位点的 VZZ的主轴。(e) NMR 测量
和电子能带结构计算确定的 EFG 主轴相对于晶格轴的方向示意图。

图 3. T Knight 移位Kc 和Kab 的依赖关系以及在 7.4 T 下测
量的 T 对 χab（绿色圆圈）的依赖关系。请注意，Knight 移位
数据是以对数尺度绘制的 −Kc 和 −Kab。插图显示了 K-χ图
表对于Kc 和Kab 相对于相应的 χ的情况。

此，具有较低强度的核磁共振线条被分配给 Al(2)，并
很好地由一组参数解释：νQ =1.07(2) MHz,η= 0,θ= 0◦

和 φ= 0◦，如图 2(a)中的绿色线条所示，这与计算结
果 νQ =1.01 MHz非常吻合。对于 Al(1)，我们也发现
观测到的核磁共振线可以用参数 νQ =1.55(2) MHz,η=
0.66,θ= 90◦，和 φ= 37◦ 很好地再现，如图 2(a)中的
红线所示，与计算结果非常吻合。

我们通过测量在不同H方向下的 27铝核磁共振谱
确认了 Al(1)处的 EFG方向。当在 ab平面中应用 H

并且与 a轴垂直时，可以预期 Al(1) NMR线将分裂成
两组线，对应于角度 (θ, φ) = (0◦, 0◦)和 (60◦, 53◦)，这
是由于三个不等效的 Al(1) 位点与H 和 VZZ轴之间的
相对角度，如图 2(d)所示。事实上，如图 2(b)所示，在
H ⊥ a（以及H ⊥ c）下的观测光谱可以通过来自Al(1)
的红色和蓝色线条所表示的两组NMR线很好地解释，
其值分别为 (θ,φ) = (0◦, 0◦) 和 (60◦, 53◦)，并且具有
相同的值 νQ =1.55(2) MHz，η= 0.66，如图 2(a)中所
用。此外，Al(2)线也通过绿色线条所示的光谱计算很
好地重现了，其中 θ=90◦，并且 νQ =1.07(2)MHz,η=0。
为了进一步确认，我们测量了在H ‖ a（和H ⊥ c）

下的 27铝核磁共振光谱，如图 2(c)所示。在这种情况
下，可以预期由于 θ= 90◦和 30◦的两个不同值而导致
的 Al(1) 的两组核磁共振光谱 [见图 2(d)]。尽管我们
在实验中发现H方向偏离了 ◦轴 2a，但通过考虑取向
差，观察到的光谱与红色、橙色和蓝色线条所示的计
算结果合理一致，这些线条分别对应不同的 (θ,φ) 值：
(92◦, 53◦)，(32◦, 53◦) 和 (28◦, 53◦)。请注意，绿色线
条是用于 Al(2)在H ⊥ a情况下（也包括H ⊥ c）参数
完全相同的情形 [图 2(b)]。需要注意的是，我们通过
完全对角化核自旋哈密顿量 [方程 (1)]来计算谱线，以
确保四极相互作用和 Knight位移的影响在确定 NMR
线条位置时得到了充分考虑。

图 3显示了 Knight移位对 T 的依赖关系，这是通
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图 4. (a)T 对 1/T1 的依赖性，针对两个 H 方向、H ‖ c轴和
H ‖ ab平面。实线表示 1/T1= 0.036T。(b) 在 T = 4.3K 下两
个H方向的恢复曲线。实线是通过文中描述的松弛函数拟合得
到的。(c)T 对 α‖ 和 α⊥ 的依赖关系。

过对 Al(1)的观测光谱拟合得到的 H ‖ c(Kc)和 H ‖
ab平面（Kab）。在我们的实验误差范围内，我们没有
看到 Al(1)和 Al(2)之间的K的差异。Kc和Kab都随
着 T 从 300 K 减少到 ∼50 K 而略微减少，并在较低
的 T 处趋于平稳（注意 −Kc和 −Kab绘制在图 3中）。
如图 3所示，Knight移位对 T 的依赖性在高于 ∼ 50K
时很好地与 χ成比例，其中 χab 暂定为 χ是各向同性
的。然而，Knight位移与 χ之间的明显差异可以在低
于 ∼50 K时看到。我们还在较低的磁场 ∼1.85 T下测
量了 K，并确认了在低 T 条件下 K 几乎与 T 无关的
行为。因此，在图 3中观察到的低 T 时 χ的上升被认
为是非性质固有的，可能源于少量的顺磁性杂质、无
序或缺陷。

骑士移位受到依赖于 T 的自旋部分 Kspin 和独立
于 T 的轨道部分K0的贡献。Kspin 与自旋磁化率 χspin

通过超精细耦合常数 A 成正比，给出 K = K0 +
A

NAµB
χspin，其中NA是阿伏伽德罗数。图 3(b) 的插图

分别将Kab 和Kc 绘制于相应的 χab 和 χc 之上，其中
T 作为隐含参数。我们使用了上述 100 K 以上的 Kab

和 Kc 数据，以避免由在低 T 观察到的外在贡献引起
的对磁化率数据的贡献。如图所示，Kab 和 Kc 几乎
呈线性变化与相应的 χ，超精细耦合常数估计为 Ac=
(–1.2±0.2) T/µB和Aab= (–1.2±0.2) T/µB对于H ‖ c

和H ‖ ab，分别从线性直线的斜率得出。K0的值分别

为H || c和H ‖ ab估计为 0.003和 -0.004%。值得注意
的是，我们的超精细耦合常数值与之前报道的 0.0657
T/µB在大小和符号上都存在显著差异 [12]。尽管在之
前的论文中没有指定 27Al NMR 测量的 H 方向 [12]，
他们所观察到的 NMR谱图仅有一组 I= 5/2（即五条
线）且线条间间距不均匀的情况与我们对至少三个不
同H 方向的观测结果有显著差异，如图所示。2(a)至
(c)在本研究中。此外，他们的论文 [12]中未报告任何
νQ的铝核磁共振值。目前，尽管我们对截然不同的核
磁共振谱没有明确的了解，但我们认为我们的核磁共
振谱是可靠的，因为我们观察到了来自化合物中存在
的两个不同铝位点的两种铝核磁共振信号。

为了研究动态磁性特性，我们测量了 1/T1对应于
T 的变化（图 4(a)）。此处的 1/T1在光谱峰值位置进行
了测量。由于峰值位置的信号强度主要由 Al(1)决定，
这里讨论的 1/T1可以归因于 Al(1)。1/T1 几乎是各向
同性的，并且在整个 T 范围内大致与 T 成正比，尽管
在高于 ∼70 K 的高 T 处似乎观察到轻微的偏差，从
微观角度来看，这表明了金属性状态。图 4(b) 显示了
两个H 方向的核磁化恢复曲线以及拟合结果。如上所
述，恢复曲线很好地拟合了唯一的 T1函数。这可能表
明 Al(2) 的 T1与 Al(1) 非常相似。
为了详细检查自旋涨落的特性，我们进行了一种

修改后的科尔灵关系分析。在一个费米液体图像中，
1/T1T 与费米能级处的状态密度的平方 D(EF) 成正
比，而 Kspin(∝ χspin 与 D(EF) 成正比。特别是，

T1TK
2
spin= h̄

4πkB

(
γe
γN

)2

=S，这就是科尔灵关系。与 S

的偏差可以揭示材料 [21, 22] 中电子关联的信息，这
些信息通过参数 α = S/(T1TK

2
spin)表达。例如，增强

χ(q 6= 0)增加了 1/T1T，但对Kspin几乎没有影响，后
者仅探测均匀的χ且 q= 0。因此 AFM相关性的α > 1

和 FM 相关性的 α < 1。

由于 1/T1T 探测与磁场垂直的磁涨落，因此
在考察 ab 平面 [23] 中磁涨落特性时，考虑 Ko-
rringa 比值 1/T1,⊥TK

2
spin,ab 是很自然的，其中

1/T1,⊥T=1/(T1T )H‖c。类似地，我们考虑磁波动沿 c

轴的 Korringa比值 1/T1,‖TK
2
spin,c。这里 1/(T1,‖T )是

从 2/(T1T )H‖ab − 1/(T1T )H‖c 估算得到的。通过利用
1/(T1,⊥TK

2
spin,ab) 和 1/(T1,||TK

2
spin,c)，计算出 α⊥ 和

α‖，其结果如图 4(c) 所示。α‖ (α⊥) 从 290 K 时的
∼0.32(0.33)下降到大约 50 K时的 ∼0.11(0.13)，然后
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图 5. T1/T2 对两个磁场方向的依赖性，H ‖ c轴 和H ‖ ab平
面。嵌入：T 对 β在两个H 方向、H ‖ c轴和H ‖ ab平面的依
赖性。

在该温度以下变得几乎与温度无关，这表明低温下铁
磁自旋相关性占主导。此外，α⊥接近 α‖，暗示铁磁相
关性几乎是各向同性的。α‖和 α⊥在 Sc3Mn3Al7Si5中
的最低值略大于近乎铁磁化合物 SrCo2P2、BaCo2As2
和 SrCo2As2，其中也报道了主导的铁磁自旋涨落
[24–26]。上述分析基于一个简单模型，即核弛豫是
由 D(EF ) 在 Al(1) 位点通过原位超精细相互作用引
起的，在此过程中，Al-3p 带与 Mn-3d 带混合。另一
方面，如果弛豫仅由局域化的 Mn电子自旋通过各向
同性的转移超精细相互作用引起，则 α 值将因给定
Al(1)的最近邻Mn离子数量而被修正一个因子 2。无
论模型如何，α值似乎与 FM自旋涨落一致。
最后，我们讨论基于在 27Al-NMR 谱峰位置测量

的 1/T2对 T 的依赖性的慢自旋动力学。这里再次考虑
我们在 Al(1)位点测量 T2。如图 5所示，1/T2在H ‖ c

和H ‖ ab下几乎相同，在我们的实验不确定度范围内
表现出相似的 T 依赖性，其中，随着 T 的减小，1/T2

逐渐降低至约 T ' 15− 20K，并开始增加，然后在大
约 7 K处表现出峰值。
一般来说，1/T2 与 1/T1 相关，并可以写为 [17]

1
T2

=
(

1
T2

)∗
+ 1

2
F⊥(ωN) + Fz(0), 的形式，其中包

含 F⊥(ωN) = 1
T1
。这里，Fα(ω) 是纵向（α=z）和

横向（α=⊥）分量的涨落局部场（hα）的谱密度，并
由 Fα(ωN) = 1

2
γ2

N
∫ +∞
−∞ 〈hα(t)hα(0)〉exp(iωNt)dt描述。

(1/T2)
∗ 是由于核偶极-偶极相互作用 [16, 17]并且与 T

无关。由于观测到的 1/T2如上所述显示出 T 相关性，
因此 (1/T2)

∗在这里不相关。

因此，1/T2 的 T 相关部分来自于源自 Fz(0) 和
F⊥(ωN)的另外两项。Fz(0)由磁波动的纵向分量在接
近零频率且数量级为 kHz的驱动，而F⊥(ωN)（=1/T1）
则来源于波动在数量级为 MHz 的 NMR 频率下的横
向分量。如上所示，在 1/T1的T依赖关系中，7K附近没
有异常，而在 1/T2中观察到的增强可以归因于 Fz(0)。
这表明在外部磁场方向上，Al(1)位点的超精细场沿纵
向有非常缓慢的波动，频率为千赫兹或更低。由于我
们在 50K以下观察到了铁磁自旋涨落，因此这种非常
缓慢的纵向超精细场波动可以归因于铁磁涨落。由于
F⊥(ωN)，即 1/T1，在 ωN的核磁共振频率下拾取超精
细波动，而 Fz(0)关于 ω= 0 的超精细波动，这些结果
表明 FM 自旋波动的谱密度在低 T 下延伸到 ω ∼ 0。
因此，我们建议在低 T 处，FM 自旋涨落会减慢，这
可能与之前的报告一致，该报告指出由于费米能附近
[12]的平坦带引起的 FM 不稳定性。
最近，磁波动被提出作为在 kagome 金属

YMn6Sn6 [27] 中高温下大型拓扑霍尔效应的机
制。在 kagome 金属 LaRu3Si2 超导体中，电子相关
性和铁磁波动也被发现对于理解该材料中的非费米
液体行为和高超导转变温度至关重要 [28]。本研究中
发现的铁磁波动可能在 Sc3Mn3Al7Si5 的有趣物理性
质中扮演重要角色，这值得进一步研究。总之，我
们对 Sc3Mn3Al7Si5 进行了 27Al NMR 测量以研究其
静态和动态磁性质。观察到了两个不同的 27Al NMR
信号，具有两种不同的四极频率值 νQ= 1.55(2) 和
1.07(2) MHz，分别归属于 Al(1) 和 Al(2)。通过在三
个不同磁场方向下的详细 NMR 光谱测量和 DFT 计
算，确定了每个 Al 站点的 EFG 主轴。基于使用 T1

和 K 数据的 Korringa 比率分析，在 Kagome 金属
Sc3Mn3Al7Si5 中发现，低温度下的铁磁自旋涨落占主
导地位。此外，建议在低温下铁磁涨落非常缓慢，频
率约为千赫兹或更低。我们的研究结果强烈呼吁对近
铁磁三角晶格金属 Sc3Mn3Al7Si5 进行进一步的详细
调查，以表征其特殊的磁性性质。
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