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Методом неупругого рассеяния тепловых нейтронов исследовалась система с про

межугочной валентностью YbCu2Si2. Анализ магнитного рассеяния в двух неперекрывз
ющихся областях передачи энергии 2 < с < 5 мэВ и 5 < с < 100 мэВ проведен в 
предположении их слабого взаимного влияния. В результате найдены два набора феноме

нологических параметров кристаллического поля, разница между которыми представляет 

экспериментальную погрешностъ их определения. Сравнение кристаллического поля 4-го 

порядка с другими соединениями ряда RCU2Si2 (R - редкоземельный элемент) позволя

ет сделать вывод о том, что в данном соединении гибридизация имеет место между f
электронами и электронами Си в отличие от системы с тяжелыми фермионами СеСщSi2, 

где ранее был установлен факт гибридизации f -электронов с р-электронами Si. 

1. ВВЕДЕНИЕ И КРАТКИЙ ЛИТЕРАТУРНЫЙ ОБЗОР 

@1998 

Соединение YbCu2Si2 является соединением с промежуточной валентностью. 

На это указывают данные по краю поглощения рентгеновского излучения и дан

ные по электронной теплоемкости. Константа Зоммерфелъда I имеет значение 

135 мДж/(К2,моль) [1], что гораздо больше, чем величины, характерные для нормаль
ных металлов ("-' 1), и меньше, чем значения I в системах с тяжелыми фермионами. 

В системе с тяжелыми фермионами CeCu2Si2, например, I = 1000 мДжj(К2,моль). Ва
лентность иона УЬ в исследуемом соединении, определенная по краю поглощения рент

геновского излучения, равна 2.9 [2,3]. 
Вопрос о применимости модели кристаллического поля к системам с промежуточ

ной валентностью до сих пор не имеет окончательного ответа, и это не удивительно 

в силу того, что многочастичная природа состояний в системах с промежуточной ва

лентностью наиболее ярко выражена, и попытки описать их с помощью одночастич

ной модели неизбежно должны столкнуться со значительными трудностями. Тем более 

важным представляется убедительное доказательство возможности такого описания. В 

работе [4] впервые экспериментально была доказана адекватность модели кристалличе
ского поля для систем с тяжелыми фермионами на примере CeCu2Si2' Если бы удалось 
найти кристаллические поля и для систем с промежуточной валентностью, то можно 

было бы обоснованно говорить о специфической форме, в которой предстает многочас

тичная природа всех редкоземельных соединений с сильным гибридизационным взаи

модействием, и в рамках этой специфичности провести ее корректный анализ. 
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для нас определение кристаллического поля именно в этом соединении являет
ся актуальным еще и потому, что продолжает исследование кристаллических полей в 

серии RCU2Si2 (R - редкоземельный элемент (РЗ)) [5-8], проводимое с целью выделе
ния аномалий кристаллического поля, связанных с гибридизацией. Основным выводом 

упомянутых работ является то, что в ряду изоструктурных соединений RCU2Si2 наблю
дается закономерное изменение кристаллического поля: от аномального в системе Се 

через промежуточное в соединениях Pr и Nd (при высоких температурах) к нормальному 
в низкотемпературном Nd, а также в соединениях Но, Er. Можно достаточно уверенно 
говорить о том, что нормальный, т. е. свободный от влияния гибридизации мультиполь 

кристаллического поля 4-го порядка сформирован в основном лигандами Си, а сфера 

Si в норме практически не дает вклада в этот порядок кристаллического поля. Предста
вление о том, как выглядит нормальное кристаллическое поле ряда, дает точку опоры 

в поисках кристаллического поля системы с промежуточной валентностью YbCu2Si2. 
Ион УЬ в исследуемом соединении находится в окружении с тетрагональной точеч

ной симметрией, т. е. симметрия узла относительно низка. для определения кристал

лического поля нужно найти пять независимых параметров, и достоверно это сделать 

можно только при прямом измерении кристаллического поля в эксперименте по не

упругому рассеянию тепловых нейтронов. Причем определение кристаллического по

ля в системе с промежуточной валентностью заведомо является сложной задачей из-за 

очень больших ширин неупругих пиков и трудностей, связанных с отделением магнит

ного рассеяния, несущего информацию о кристаллическом поле, от фононного рассея

ния. Собственно чистый магнитный отклик в нейтронном эксперименте на YbCu2Si2 во 
всем диапазоне переданных энергий не получал никто, а при интерпретации каким-то 

образом вьщеленного чисто магнитного спектра под вопросом находится возможность 

отделения неупругого рассеяния от квазиупругого или неупругого кондовского рассея

ния. Поэтому при определении кристаллического поля необходимо опираться на всю 

имеющуюся информацию, в том числе и на результатыI макроскопических исследова

ний этого соединения. 

По опубликованным данным неупругое рассеяние тепловых нейтронов измерялось 

на YbCu2Si2 трижды. Из них дважды одним и тем же коллективом авторов [9,10]. Один 
из основных выводов, к которому они пришли, явился вывод о том, что магнитный от

клик нельзя описать одним квазиупругим лоренцианом. Совокупность их данных не

противоречиво описывалась только в предположении присутствия нескольких неупру

гих линий в магнитном отклике. Отсюда они сделали вывод о наличии в неупругом рас

сеянии тепловых нейтронов неупругих переходов, связанных с кристаллическим полем. 

Положение на шкале переданных энергий одного из них (~ 30 мэВ) было определено с 
высокой степенью достоверности. К сожалению, наборы параметров кристаллическо

го поля, найденные в [10], не очень сильно коррелируют с результатами по измерению 
статической магнитной восприимчивости на монокристалле YbCu2Si2 [11]. Расчетная 

величина анизотропии Х, полученная на основании первого варианта кристаллическо

го поля [10], гораздо меньше экспериментальной. Другой набор дает анизотропию Х, 
инверсную по отношению к измеренной. 

В последнем из вышеупомянутыIx экспериментов, третьем, неупругое рассеяние те

пловых нейтронов измерялось на монокристалле YbCu2Si2 [12]. Исследовался интервал 
переданных энергий от 8 до 50 мэВ. Было обнаружено, что во всех направлениях рассея
ния магнитный отклик при Т = 4.3 К содержал как минимум две широкие неупругие 
компоненты. Максимум первой приходился примерно на 12-16 мэВ, максимум вто-
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рой - на 30 мэВ. Поиск параметров кристаллического поля авторами этой работы не 
предпринимался. 

На основании данных по измерению х(Т) из [11] в работе [13] бьmо сделано пред
положение о том, что подавляющий вклад в кристаллическое поле соединения YbCu2Si2 
вносит квадрупольный член. Действительно, при B~ = -0.56 мэВ и чисто аксиальной 
симметрии кристаллического поля расчетная восприимчивость близка к измеренной 

во всем диапазоне температур. Еще лучшее совпадение можно достичь, введя отрица

тельную парамагнитную температуру Кюри В, наличие которой характерно для систем 

с промежуточной валентностью. Наилучшее совпадение возникает при В ~ -30 К. 
Кроме того, в [13] с использованием кристаллического поля, определенного выше, бьUI 
сделан расчет температурно-зависимой компоненты квадрупольноro момента Q(T) ме
тодом, основанным на приближении непересекающихся диаграмм (см., например, [14-
17]). Расчетная зависимость подгонялась к экспериментальным данным измерения 

квадрупольного момента иона УЬ в соединении YbCu2Si2 методом мессбауэровской 
спектроскопии [18]. При подгонке варьировалась температура Кондо ТК и эффектив
ная ширина Г резонансного слоя электронов проводимости на поверхности Ферми. Or
сюда были определены ТК = 200 К и г ~ 50 мэВ. Наиболее чувствительным параме
тром при подгонке явилась величина Т к. 

Расчеты [13] Q(T) и х(Т), внешне столь убедительные, тем не менее вызывают ряд 
недоуменных вопросов. Во-первых, почему при таком большом значении ТК темпе

ратурная зависимость статической магнитной восприимчивости определяется кристал

лическим полем вплоть до температуры 50-30 К, тогда как при Т '" Тк И ниже она 
должна приобретать характер независимой от температуры восприимчивости Паули? 

Во-вторых, отрицательная парамагнитная температура В по порядку величины долж

на совпадать с Тк , тогда как она отличается примерно в 7 раз. Расчеты, проведенные 
автором настоящей статьи при ТК = 30 К по методу, предложенному в [13], показа
ли, что ни при каких значениях Г даже отдаленного подобия расчетных кривых Q(T) 
экспериментальным достичь невозможно. 

Кроме того, кристаллическое поле, определенное в [13], противоречит результатам 
нейтронного эксперимента на монокристалле [12]. В отсутствие спиновых и зарядовых 
флуктуаций оно при низких температурах дает только один переход между уровнями 

кристаллического поля с ненулевым матричным элементом. Энергия перехода состав

ляет ~ 10 мэВ. В [19] бьUI вычислен магнитный отклик с учетом кристаллического по
ля, определенного в [13], и наличия сильных спиновых и зарядовых флуктуаций. Учет 
анизотропии флуктуаций приводил к разным энергетическим позициям для неупруго

го пика в динамической магнитной восприимчивости в направлениях вдоль оси с и 

перпендикулярно ей. Таким образом, для всех остальных направлений магнитный от

клик должен иметь два максимума, а вдоль оси с и перпендикулярно ей - только один. 

Но по данным [12] как минимум две широкие компоненты присутствуют в магнитном 
отклике вдоль всех направлений. 

Подводя итог краткому обзору литературы, приведенному здесь, можно сделать вы

вод, что проблема определения кристаллического поля в системе с промежуточной ва

лентностью YbCu2Si2 остается пока открытой. 
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2. ЭКСПЕРИМЕНТ 

Поликристаллический образец соединения YbCu2Si2 бьш приготовлен методом ду
говой плавки на медном водоохлаждаемом поду без потерь веса в процессе плавления. 

После отжига в вакууме при 7000С рентгеноструктурный анализ и эксперименты по 

дифракции нейтронов показали отсyrствие посторонних фаз. 

Эксперимент по неупругому рассеянию тепловых нейтронов проводился на вре

менипролетном спектрометре в обратной геометрии КДСОГ-М, установленном на им

пульсном реакторе ИБР-2 (ОИЯИ, Россия). Неупругое рассеяние тепловых нейтронов 

измерялось при трех температурах: 10 К, 80 К и 300 К. Исследуемый диапазон передач 
энергии простирался от 2 до 200 мэБ. 

З. АНАЛИЗ РЕЗУЛЬТАТОВ 

3.1. Качественный анализ спектров 

Наибольшие трудности при анализе результатов измерения неупругого рассеяния 

тепловых нейтронов вызвала проблема разделения фононной и магнитной составляю

щих рассеяния. Тем не менее только качественный анализ спектров рассеяния уже 

позволяет сделать определенные выводы о характере магнитного рассеяния: оно со

средоточено в двух различных областях передач энергии €. Легко предположить, что 

низкоэнергетическая особенность (€ ~ 3-5 мэБ), хорошо видная на спектрах и рас
положенная в явно дебаевском диапазоне фононного рассеяния, имеет чисто магнит

ную природу. Это предположение подтверждается измерениями Е. А. Горемычкина, 

250 
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50 
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Рис. 1. Экспериментальный закон рассеяния в YbCu2Si2, полученный на спектро
метре КДСОГ-М: 1- Т = 10 К, 2 - Т = 80 К, 3 - т = 300 К 
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сделанными на спектрометре по времени пролета в прямой геометрии НЕТ, устано

вленном на импульсном источнике ISIS (RAL, UK). В отличие от КДСОГ спектрометр 
НЕТ позволяет получать значительную вариацию передачи импульса при фиксирован

ных малых передачах энергии и за счет этого сильно изменять соотношение фонон

ной и магнитной компонент рассеяния (так называемое угловое подавление фононно

го рассеяния). На данных НЕТ упомянутая особенность просматривалась только при 

малых углах рассеяния [20]. Энергетическая ширина этой особенности почти совпа

дает с ее положением и позволяет думать, что ее возможный высокоэнергетический 

«хвост» не является сушественным фактором формирования спектра в области передач 

энергии больше 10 мэВ. При этом температурная зависимость рассеяния в интервале 
20 < g < 100 мэВ, хорошо отслеживаемая на спектрах КДСОГ-М (рис. 1), имеет маг
нитный характер (увеличение интенсивности рассеяния с уменьшением температуры) и 

позволяет утверждать, что в этом диапазоне g преобладающей является магнитная ком

понента. Интервал 7 < g < 20 мэВ наиболее труден для анализа, так как здесь очень 
сильное фононное рассеяние (благодаря ему интенсивность возрастает с ростом темпе

ратуры) смешано с сильным магнитным рассеянием, «хвост» которого тянется вплоть 

до g = 100 мэВ. 

3.2. «Первичное. выделение фононной состаWIЯЮщей 

КДСОГ-М как спектрометр обратной геометрии позволяет обозреть широкий диа

пазон передачи энергии, но при этом невозможна значительная вариация передачи им

пульса при фиксированной передаче энергии, и единственным методом отделения фо

нонной составляющей от магнитной является измерение магнитосодержащего соедине

ния и его немагнитного аналога, в котором магнитоактивный ион заменен, например, 

на La. Спектр последнего после соответствующей коррекции принимается за фононную 
составляющую первого. 

На рис. 2 представлен спектр по времени пролета соединения LaCu2Si2 (рис. 2а, чер
ные кружки) вместе со спектрами всех антиферромагнитных членов ряда, измеренных 

на КДСОГ-М при Т = 80 К. Величина полного расщепления основного мультиплета в 
кристаллическом поле для всех антиферромагнетиков совпадает с точностью до 0.5 мэВ 
и составляет ~ 11 мэВ [7]. Ширины неупругих линий магнитного отклика не превы
шают 1 мэВ. Диапазон передач энергии на рис. 2 выбран так, чтобы показать участки 
спектров, свободные от магнитного рассеяния. для всех представленных спектров про

ведена коррекция, связанная с самоэкранировкой образца, т. е. все они поделены на 

функцию F(g), определяющую ослабление рассеянного пучка из-за конечной толщины 
образца. В геометрии спектрометра эта функция выглядит так: 

F(g) = ехр {-f..t(Ео)d/ sin(45° + ()} - ехр {-f..t(Ео + g)d/ sin45°} 

sin45° [f..t(Eo + g)d/ sin45° - f..t(Eo)d/ sin(45° + ()] 
(1) 

Здесь Ео - конечная энергия нейтрона; g - передача энергии; f..t(E) - зависящий от 

энергии коэффициент линейного ослабления пучка, в котором учтены все механизмы 

рассеяния и поглощения нейтронов; () - угол рассеяния; d - толщина образца. 

Кроме того, все спектры нормированы так, чтобы совпали интенсивности фонон

ной особенности при g = 20 мэВ. 
Из сравнения рис. 2а и 26 видно, что для области g > 25 мэБ фононный спектр 

HoCu2Si2 (рис. 26, жирная линия) сильно отличается от всех спектров, представленных 

295 



А. Ю. Музычка 

150 

100 

-La 

pr 

Nd 

ть 

ЖЭТФ, 1998, 114, 8Ыn. 1 (7) 

5040 30 20 Е, мэБ 

а 

Рис. 2. Спектры по времени пролета неynруго рассеянных тепловых нейтронов ан

тиферромагнитных соединений ряда RCu2Si2, снятые на спектрометре КДСОГ-М. 
Представлен диапазон передач энергии, в котором магиитное рассеяние отсугствует 

на рис. 2а. Нам неизвестна причина этого отличия, так как анализ табличных дан

ных показывает, что ни один параметр рассеяния для Но не является выделенным. В 

данный момент для нас более важным является вопрос, насколько правильно было бы 

использовать спектр l..aCu2Si2 в качестве фононной составляющей рассеяния YbCu2Si2. 
Иными словами, насколько особенности, которые приобретает фононный спектр Но 

по сравнению со спектрами, представленными на рис. 2а, сохраняются в фононном 

спектре УЬ? 

Тонкой линией на рис. 26 представлен спектр ErCU2Si2. Очень плохая статистика 
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Рис. З. а - Спектр по времени пролета неупруго рассеянных тепловых нейтронов YbCu2Si2 , 

полученный на спектрометре КДСОГ-М (тонкая линия) и модельный спектр, имитиру

ющий фононную составляющую рассеяния, отнормнрованный так, как указано в тек

сте (жирная линия). б - Результаты вычитания модельных фононных спектров из спек-

тров неупруго рассеянных тепловых нейтронов при различных температурах 

спектра обусловлена большим сечением поглощения Ег. То, что высокоэнергетическая 

часть спектра приподнята относительно низкоэнергетической, объясняется недостаточ

ностью коррекции (1) на самоэкранировку. Тем не менее представляется очевидным, 
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что спектр Er гораздо ближе к спектру Но, чем к спектрам более легких РЗ-ионов. Это 
было достаточным аргументом, чтобы в качестве основы для имитации фононного спек
тра YbCu2Si2 брать не спектр La, а за неимением лучшего, спектр гораздо более близкого 
соседа по ряду РЗ, снятый с приемлемой статистикой, - спектр HoCu2Si2, вернее, его 
часть свободную от магнитного рассеяния. Часть фононного спектра, находящегося 

под магнитным рассеянием, имитировалась законом рассеяния Дебая с температурой 

Дебая равной 20 мэВ. Эта часть сшивалась с остальной частью спектра около 160-ro 
временного канала (с: = 12 мэВ). 

Модельный фононный спектр, сконструированный описанным выше образом для 

т = 80 К, пересчитывался для других температур, Т = 10 К и Т = 300 К. Констан
та нормировки модельного фононного спектра выбиралась так, чтобы интенсивности 

особенностей около 100-го временного канала (с: = 55 мэВ) у модельного спектра и у 
спектра YbCu2Si2 совпадали при Т = 300 К (см. рис. 3а: жирная линия - модель

ный спектр, тонкая линия - YbCu2Si2, Т = 300 К). Такой выбор нормировки легко 
объясним: чем выше температура, тем меньше доля магнитного рассеяния в области 

высоких энергий с:, тем ближе фононный спектр подходит (снизу) к полному спектру в 

этой области. При этом мы получаем минимальное из возможных значение константы 

нормировки фононной составляющей. 

На рис. 3бпредставлены спектры по времени пролета магнитного отклика YbCu2Si2 
для трех температур, полученные в результате вычитания модельных фононных спек

тров из экспериментальных спектров YbCu2Si2. Резкие провалы в этих спектрах возни
кли из-за несовпадения положений фононных особенностей в спектрах Но и УЬ. Если 

их мысленно сгладить и обращать внимание только на общий абрис кривых, то темпера

турная динамика магнитного отклика во временных каналах, меньших 200 (с: > 5 мэВ), 
представляется следующей: при Т = 10 К - это широкая неструктурированная линия, 

покрывающая интервал передач энергии от 5 до 100 мэВ, при Т = 300 К мы имеем 
структуру, состоящую из трех менее широких компонент, при Т = 80 К - промежу

точный вариант между первыми двумя. 

Полученные таким образом спектры магнитного отклика в дальнейшем изложении 

будут называться «предварительными». 

3.3. Сеточный анализ «предварительных» спектров Marннтнoro отклика 

При разложении «предварительного» магнитного отклика на спектральные компо

ненты исходим из нескольких предположений: 

1) уровни кристаллического поля не зависят от температуры; 
2) при определенной температуре все неупругие линии спектра имеют одну и ту же 

ширину; 

3) низкоэнергетическая особенность спектра при Т = 10 К, имеющая магнитную 
природу, в данном соединении является аналогом квазиупругой компоненты в случае 

соединения с определенным значением полного магнитного момента (антиферромаг

нетик или система с тяжелыми фермионами); 

4) ширина этой особенности примерно равна ее положению, т. е. ::::: 3 мэВ; то
гда «квазиупругая» компонента дает незначительный вклад в магнитное рассеяние при 

5 < с: < 100 мэВ, которое в подавляющей степени связано снеупругими переходами в 
кристаллическом поле; 

5) спектральная функция, описывающая форму неупругой линии, является лорен
цианом. 
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Наиболее «загадочной» частью магнитного отклика является «квазиупругая» ком

понента: ее ширина значительно меньше ширин неупругих линий; кроме того, как 

будет ясно из дальнейшего, ее форму вообще нельзя описать лоренцианом. Поэтому 

при анализе кристаллического поля внимание было сосредоточено на интервале пере

дач энергии, в котором «квазиупругая» компонента по предположению играет малую 

роль: 5 < е < 100 мэБ, т. е. на временных каналах от 200 до 75. 
При разложении «предварительных» спектров магнитного отклика на спектральные 

компоненты обстоятельством, очень усложняющим задачу, была, естественно, сильная 

недифференцированность спектров. Причем разрешающая способность спектрометра 

никакой роли здесь не играла. Причиной слабой разрешенности спектра являлась боль

шая собственная ширина спектральных линий. С другой стороны, сильно упрощало 

задачу то, что при Т = 1 О К спектр неупругого рассеяния должен бьm содержать не боль
ше трех линий, соответствующих переходам с основного дублета на три возбужденных 

(естественно рассматривать и принимать во внимание расщепление только основного 

мультиплета 2 Р7/2 , так как следующий мультиплет 2 Р5/2 отделен от основного огром
ным энергетическим расстоянием 1251.5 мэБ), а при Т = 300 К максимальное число 
линий равно шести. 

Каждая компонента спектра соответствует переходу /).ij с i-ro уровня кристалличе
ского поля на j-й, Т.е. одному из слагаемых в дипольном приближении закона рассе

яния неполяризованных нейтронов на парамагнитном ионе, находящемся в кристал

лическом поле [10]: 

e/kT "1' А '12 1 - exp(-/).ij/kТ) 
В(е,Т) ос 1- exp(-е/kТ) ~P; (JIJ.Llz) /).ij/kT Р(е - /).ij). 

О] 

(2) 

Энергетическое положение компоненты /).ij соответствует максимуму спектральной 

функции Р, а интенсивность перехода определяется тепловой заселенностью Pi i-ro 
уровня и квадратом матричного элемента (j I j.L li) оператора компоненты полного угло
вого момента парамагнитного иона, перпендикулярной вектору рассеяния. Этот ма

тричный элемент в случае поликристаллического рассеивателя выражается через ма

тричные элементы стандартных операторов углового момента: 

и положения, и интенсивности переходов однозначно определяются заданием опе

ратора кристаллического поля, который для ионов РЗ в случае тетрагональной точечной 

симметрии имеет пять слагаемых: 

(3) 

где О! - эквивалентные операторы Стивенса [21], а {Bi} - искомый набор пара
метров кристаллического поля. 

Поиск параметров кристаллического поля осуществлялся по стандартной методике: 

результаты разложения спектров дают набор дискретных данных (положения пиков и 

их интенсивности), являющийся критерием отбора при рассмотрении различных вари

антов кристаллического поля. Неопределенности положений и интенсивностей игра

ют роль «ширины ВОРОТ», В которые проходит либо не проходит проверяемый набор 
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параметров кристаллического поля. Из вышеизложенного ясно, что в данном случае 

«ворота» бьmи достаточно широки. 

для организации перебора вариантов кристаллического поля удобно воспользовать
ся параметризацией Вальтера [22]. 

Удобство такой параметризации состоит в том, что область вариации каждого па
раметра Вальтера Х; ограничена: IXil ::; 1. Кроме того, варьируются не все пять пара
метров, а на один меньше. В качестве пятого параметра выступает масштабный фактор 

w, определяемый из соотнесения энергетического положения € какой-либо конкретной 

спектральной компоненты с определенным переходом между уровнями кристалличе

ского поля как решение линейного уравнения € = W Llij, где Llij - переход с i-ro уровня 
на j-й уровень гамильтониана кристаллического поля, взятого при W = 1. В нашем 
случае одна из спектральных компонент имела энергетическое положение € = 32 мэВ. 
То обстоятельство, что в других нейтронных исследованиях (см. Введение) тоже бы

ла зафиксирована магнитная особенность с близкой энергией, позволяло относиться к 

ней с наибольшим доверием и использовать именно ее для определения масштабного 

фактора W. 
При переборе вариантов кристаллического поля проводилось сканирование всего 

пространства параметров {Xi} с постоянным шагом по Xi, равным 0.02. В каждом узле 
полученной сетки проводилось вычисление переходов кристаллического поля и срав

нение с параметрами спектральных компонент «предварительных» спектров магнитно

го отклика. Иеопределенность их положений и интенсивностей заведомо перекрывала 

погрешность вычисленных величин, вызванную конечным размером ячейки сетки. В 

результате сканирования было отобрано около двух десятков несвязанных друг с другом 

областей пространства {Xi}, каждая из которых соответствовала определенной области 
в пространстве параметров {Bi}. 

3.4. Окончательное выделение неупрyroro маПlН11l0ro OТКJlllКa 

Понятно, что «предварительные» магнитные спектры являются весьма грубым при

ближением магнитного отклика YbCU2Si2. Кроме того, большое количество областей 

пространства параметров кристаллического поля, отобранное в результате сеточного по

иска, требовало эффективного критерия отбора из уже отобранных точек. В качестве 

такого критерия использовались результаты подгонки методом наименьших квадратов 

(МИК) расчетного спектра неупругого (€ > 5 мэВ) магнитного отклика, содержащего и 
магнитную, и фононную компоненты, к экспериментальным спектрам при Т = 80 К и 
300 К. В процедуре подгонки спектры для обеих температур подгонялись одновременно. 
Роль фононной компоненты расчетного спектра при этом играла разность между пол

ным экспериментальным и расчетным магнитным спектром при Т = 10 К, пересчитан
ная на соответствуюшую температуру. При подгонке варьировались параметры {Bi}, 
фактор, на который умножался магнитный отклик как целое, и общие для всех неупру

гих переходов в кристаллическом поле при данной температуре ширины линий. Вы

сокоэнергетический «хвост» низкоэнергетической особенности описьrвался как «хвост» 

нормальной квазиупругой компоненты, но ширина этой компоненты варьировалась не

зависимо от ширины неупругих переходов. 

Функция от передачи энергии 

!(€) = 1 - exp(-€/kТо) 
1 - exp(-€/kТж ) , 
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Рис. 4. Спектры по времени пролета 

магнитного неynругого рассеяния тепло

вых нейтронов при различных темпера

турах, соответствующие первому вариан

ту кристаллического поля: точки - маг

нитный спектр, выделенный из полно

го экспериментального спектра неynрyro 

рассеянных тепловых нейтронов описан

ным в тексте способом; жирные линии -
результат расчета на основании первого 

набора параметров кристаллического по

ля; тонкие линии - отдельные спектраль-

ные компоненты расчетного спектра 

на которую нужно умножить фононный спектр при пере счете с ТО = 10 К на Тх , уве

личивается с увеличением температуры Тх . Это приводит К усилению «шумов», име

ющихся в разностном спектре при 10 К и к увеличению разброса точек в расчетных 
спектрах с ростом температуры, что может привести к трудностям в минимизации х2 • 
Тем не менее мы надеялись, что, если стартовая точка подгонки находится недалеко 

от истинного набора параметров кристаллического поля, процедура должна сойтись к 

этому набору. 

Результаты МИК-подгонки при стартах описанной процедуры из разных отобран

ных областей оценивались по двум критериям: во-первых, по величине х2 , а во-вторых, 
по устойчивости процедуры по отношению к области, т. е. если область не случайна, а 

группируется вокруг истинной точки, то процедура долЖна сойтись внутри этой обла

сти. 

Только одна область удовлетворила критерию устойчивости, и она же показала наи

более низкий уровень х2 в результате подгонки. Характерной чертой этой области, резко 
выделяющей ее на фоне остальных, явилась большая абсолютная величина параметра 

кристаллического поля В2. Иа рис. 4 представлены спектры по времени пролета - ре
зультат МИК-подгонки в этой области. Жирные линии - полный расчетный магнит

ный отклик, тонкие линии - отдельные спектральные компоненты, точки - результат 

вычитания фононной составляющей, полученной описанным выше способом, из пол

ного экспериментального спектра. Численные результаты подгонки сведены в табл. 1. 
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Два знака перед параметрами кристаллического поля В1 и в: отражают тот факт, что 
нейтронный эксперимент нечувствителен к одновременной смене знаков этих парамет

ров. 

Таблица 1 
Параметры расчетного неупругого маmитного отклика при описании иизкоэнергетичес

кой особенностн спектра для Т = 10 К квазиупругим лоренцианом (первый вариаlГГ 
набора параметров кристаллического поля) 

Варьируемые параметры Конечный результат подгонки 

B~ -0.21 мэВ 
ВЯ -0.21 . 10-1 мэВ 
ВО 

6 -0.10·10-4 мэВ 
В4 

4 ±0.46· 10-1 мэВ 
В4 

6 ±0.17· 10-2 мэВ 

Ширина квазиупрyrой линии при Т = 1 О К 0.5 мэВ 
Ширина неупрyrой линии при Т = 1 О К 9.54 мэВ 

Ширина квазиупрyrой линии при Т = 80 К 2.8 мэВ 
Ширина неупрyrой линии при Т = 80 К 5.65 мэВ 

Ширина квазиупрyrой линии при Т = 300 К 3.3 мэВ 
Ширина неупрyrой линии при Т = 300 К 4.50 мэВ 

в дальнейшем изложении мы будем исходить из того, что полученный набор {Br} 
близок к истине. 

3.5. Низкоэнергетическая особенность спектра маmитного отклика при Т = 10 К 

Напомним, что при разложении магнитного отклика на спектральные компоненты 

мы исходили из предположений, что низкоэнергетическая особенность спектра являет

ся аналогом квазиупрyrой компоненты в соединениях с определенным значением маг

нитного момента и что основная интенсивность «квазиупрyrого» рассеяния в YbCu2Si2 
должна лежать в пределах О < Е < 10 мэВ. Последнее предположение базировалось на 
визуальной оценке ширины особенности. Из табл. 1 видно, что в отличие от спектров 
при 300 К и 80 К ширина квазиупрyrой компоненты спектра, снятого при Т = 10 К, 
приблизительно в 20 раз меньше, чем ширина неупругих линий. Этот факт требует 

особого комментария. 

Расчетная интенсивность упругой компоненты при Т = 10 К в отклике, описыва
емом найденным набором параметров, относится к интенсивностям неупругих компо

нент как 1 : 0.75 : 0.53 : 0.19. Единственной возможностью удержать очень большую 
интенсивность упругой линии спектра при Т = 10 К (рис. 4) в пределах до 10 мэВ 
был выбор узкой ширины лоренциана, описывающего эту линию. При увеличении 

ширины «расползание» интенсивности происходит из-за влияния фактора детального 

баланса (E/kT)j[1-ехр(-Е/kТ)] в законе рассеяния (2). Таким образом, неоправданно 
маленькая ширина «квазиупрyrой» компоненты явилась следствием попытки описания 

ее с помощью лоренциана и присваивания ей большой интенсивности. 

На рис. 5 точками изображена низкоэнергетическая часть полного закона рассея
ния YbCu2Si2, измеренного на КДСОГ-М при Т = 10 К. Тонкая линия 1 представля
ет лоренциан квазиупрyrой компоненты спектра, приведенного на рис. 4. Даже если 
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Рис. 5. Низкоэнергетическая часть за

кона рассеяния YbCU2Si2 при Т = 10 К: 
точки - экспериментальный спектр, полу

ченный на спектрометре КДСОГ-М; кри

вая 1 - квазиупругий лоренциан шири

ны 0.5 мэБ, соответствующий квазиупругой 
спектральной компоненте, изображенной 

на рис. 4; кривая 2 - квазиупругий лорен

циан ширины 2.25 мэВ с интенсивностью 
равной 1/3 интенсивности, соответствую
щей кривой 1; жирная линия - расчет кон

довского рассеяния по аналитической фор

муле из [27]: ТК = 26.5 К, заселенность 
f-уровня равна 0.85, вырождение основно
го состояния РЗ-иона равно 8; штриховая 
линия - то же самое при ТК = 35 К 

предположить существование фононной подложки, сдвигающей кривую 1 вверх, то ха
рактерный максимум при € ~ 3 мэВ описать все равно не удастся. При увеличении 
ширины лоренциана степень его несовпадения с особенностью спектра будет увели

чиваться и за счет формы, и за счет интенсивности, что демонстрирует кривая 2. Она 
представляет упругий лоренциан ширины 2.25 мэВ той же интенсивности, что и кривая 
1, но уменьшенный в три раза. 

Тот факт, что лоренцианом невозможно описать низкоэнергетическую часть спек

тра системы с промежуточной валентностью, не является удивительным, поскольку из

вестно [14-17], что при низких температурах и малых передачах энергии рассеяние на 
РЗ-ионе снестабильной 4f-оболочкой должно содержать неупруryю кондо-компоненту, 

связанную с переходом из основного состояния многочастичной системы, состоящей 

из 4f-электронов и электронов проводимости, представляющего собой кондо-синглет, 

в возбужденные состояния, обладающие ненулевым магнитным моментом [23-26]. 
В [27] предложена аналитическая формула, описывающая низкоэнергетическую 

часть динамической магнитной восприимчивости примеси с промежyrочной валент

ностью при Т = о: 

Imx(€) € sina 
---'-- = -----n х 

С (kTK )2 u2(u2 +4sin2 a) 

Х {Sinaln [(1- u2)2 + 4u2 sin2 a] + и [~- arctg (2~~i::)]}' (4) 

Здесь С = (у J Jt в )2 J( J + 1) / 3 - константа Кюри; ТК - температура Кондо; € - передача 
энергии; и = €/(kTK ); n! - заселенность f-оболочки, n - вырождение состояния 
РЗ-иона; а = n(nj/n)' 

Формула (4) выведена на основе приближения непересекающихся диаграмм в пред
положении сферически-симметричного окружения РЗ-ионов, что совершенно не соот

ветствует реальной физической ситуации. Тем не менее мы надеемся, что (4) правильно 
воспроизводит качественную зависимость рассеяния от переданной энергии при ма

лых € и Т В случае, когда расщепление основного мультиплета в кристаллическом поле 

Аср ~ kTK . При значении отношения nj/n ~ 0.25 формула (4) допускает аппроксима-
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цию суммой квазиупругого инеупругого лоренцианов. При использовании выражения 

(4) мы принимали n! = 0.85, а n = 8 (вырождение основного мультиплета без :кри
сталлического поля), сознательно уходя от этой возможности. При этом формула (4) 
использовалась как оценка снизу высокоэнергетического «хвоста .. рассеяния, связан
ного с низкоэнергетической особенностью, так как при малых значениях отношения 

nj/n из (4) следует очень быстрый спад интенсивности рассеяния при росте е. 
Нужно заметить, что, :кроме того что от (4) можно ожидать только качественного 

описания спектра, ситуация с магнитным рассеянием при е < 5 мэВ является неопре
деленной еще и по причине, связанной с особенностями способа выделения магнитной 

компоненты рассеяния: здесь присутствует низкоэнергетический «хвост .. неупругих пе
реходов в :кристаллическом поле и фононная подложка. И та, и другая составляющие 

спектра, как следует из описания процедуры обработки, определяются магнитным рас

сеянием, подгонявшимся в другом интервале переданных энергий (е > 5 мэВ). Един
ственное предположение, которым кажется разумным воспользоваться в такой ситу

ации, это то, что при низких температурах в диапазоне передач энергии е < 5 мэВ 
кондо-компонента (4) является главной компонентой рассеяния. 

На рис. 5 представлен результат МНК-подгонки расчетного закона рассеяния 
(сплошная жирная линия) к экспериментальному, полученному на КДСОГ-М при 

Т = 10 К (точки). Подгонка проводилась только в пределах 2 < е < 5 мэВ. В каче
стве расчетного закона рассеяния бралась только кондо-компонента (4), умноженная на 
фактор [1- exp(-е/kт)]-I. При подгонке варьировались температура Кондо и фактор 
умножения расчетного спектра как целого. В результате подгонки значение kTK полу
чилось равным 2.25 мэВ (ТК = 26.5 К). Надо надеяться, что неучет других компонент 
рассеяния в этом интервале е не привел к сильной ошибке в определении температуры 

Тк, величина которой определяется, в основном, положением максимума низкоэнер

гетической особенности. Штриховая линия на рис. 5 представляет результат расчета по 
(4) при ТК = 35 К. 

Результат процедуры подгонки неупругой части спектра, описанный в предыду

щем разделе, зависит от формы хвоста «квазиупругой .. компонентыI. Приведенный в 
табл. 1 набор {Bj} бьm получен в предположении, что она описывается с помощью 
лоренциана. Если предположить, что «квазиупругая" компонента описывается форму

лой (4), то результаты подгонки (см. табл. 2) изменятся, но останутся в пределах области 
пространства параметров кристаллического поля, определенной в процессе сеточного 

поиска. Разница между набором {Bj}1 (табл. 1) и {Bj}2 (табл. 2), по нашему мне
нию, характеризует точность определения параметров :кристаллического поля в данной 

работе. Характерно, что параметры ВЯ и в: в обоих вариантах практически совпадают. 
Подчеркнем, что параметры кристаллического поля и параметры кондовского рас

сеяния (4) получались в результате двух различных МНК-подгонок в двух непере:кры
вающихся областях передачи энергии. Мы сознательно избегали вопроса «сшивания .. , 
вводя предположение о незначительном влиянии одного интервала на другой. для под

гонки магнитного спектра во всем диапазоне переданных энергий сразу не хватает, 

во-первых и в основном, теоретической информации о структуре «квазиупрyroй .. ком
поненты, а во-вторых, точного знания фононного вклада в области малых передач энер

гии. 

Тем не менее для качественного сравнения интенсивностей «квазиупругой .. И не
упругой компонент магнитного рассеяния была проведена подгонка интенсивности 

кондовской компоненты, представленной на рис. 5 (сплошная жирная линия) в при-
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Таблица 2 
Параметры расчетного неynрyroго маmитного отклика при описании ннзкоэнерreтичес

кой особенности спектра для Т = 10 К с помощью KOIIДOВCKOГO рассеяния (второй 
вариант набора параметров кристаллического поля) 

Варьируемые параметры Конечный результат подгонки 

ВО 
2 -0.22 мэВ 

ВО 
4 -0.20· 10-1 мэВ 

ВО 
6 -0.21 . 10-5 мэВ 

в: ±0.45· 10-1 мэВ 
В4 

6 ±0.48· 10-3 мэВ 

Температура Кондо 3.9 мэВ (45.3 К) 
Ширина неупругой линии при Т = 10 К 9.71 мэВ 

Ширина квазиynругой линии при Т = 80 К 1.5 мэВ 
Ширина неупругой линии при Т = 80 К б.О мэВ 

Ширина квазиупругой линии при Т = 300 К 3.3 мэВ 
Ширина неупругой линии при Т = 300 К 4.50 мэВ 

S. произв. ед. 

Рис. 6. Сравнение интенсивности кон

до-компоненты и неупругого рассеяния: 

тонкая линия - КОНдо-компонента ТК = 
= 26.5 К (рис. 5); штриховая линия - не

упругий ОТКЛИК, рассчитанный на основа

нии второго варианта кристаллического по

ля при Т = 1 О К; жирная линия - их 

сумма; точки - экспериментальный за

кон рассеяния YbCu2Si2, полученный на 

КДСОГ-М при Т = 10 К 

сутствии неупругого магнитного отклика, соответствующего набору {В! }2, к экспери
ментальному закону рассеяния при Т = 10 К на интервале 2 < с; < 5 мэВ. В процессе 
подгонки варьировался только общий фактор кондо-компоненты. Результаты подгонки 

представлены на рис. б: точки - полный экспериментальный закон рассеяния, полу

ченный на КДСОГ-М при Т = 10 К; тонкая линия - кондо-компонента рассеяния, 

рассчитанная по формуле (4) при ТК = 2б.5 К; штриховая линия - сумма трех не

упругих линий, аналогичных представленным на рис. 4, Т = 10 К; сплошная жирная 
линия - сумма расчетных кондо-компоненты и неупругих компонент. 
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Интенсивность каждой из них определялась с помощью формулы [10] 

(5) 

справедливой в случае большой ширины спектральных линий, по площади (j mag под 

соответствующей кривой рис. 6 на интервале е от 2 мэБ до 100 мэБ - наивысшей пе

редачи энергии, при которой видны следы магнитного рассеяния. Б формуле (5) Х -
искомая интенсивность, Р(е - ~, Т) - спектральная функция, соответствующая осо

бенности с энергетическим положением ~. 

Полученное отношение интенсивности кондо-компоненты к общей интенсивности 

неупругой компоненты составляет:::::: 0.5. Огношение интенсивности упругой линии к 
суммарной интенсивности неупругих линий для {Bj }2, на основе которого рассчиты
валась неупругая компонента на рис. 6, равно 0.91. Если предположить, что компенса
ция момента отражается только на интенсивности «квазиупругого» рассеяния, которое 

полностью описывается полученной кондо-компонентой, то легко вычислить, что ре

дукция квадрата полного момента равна 21%. 
Квазиупругое рассеяние на спектрах более высоких температур описывалось только 

с помощью лоренциана, так как (4) можно использовать лишь при низких температурах. 

4. ОБСУЖДЕНИЕ РЕЗУЛЬТАТОВ 

Исследуемое соединение содержит РЗ-ионы с нестабильной валентностью как эле

мент матрицы кристалла и является кондо-решеткоЙ. Но, как следует из вышеизло

женного, все основные особенности магнитного рассеяния удалось описать, основыва

ясь исключительно на некогерентном, примесном подходе. Б дальнейшем анализ будет 

продолжен именно в этом русле. 

4.1. Сооmесение с результатами измерений макроскопических характеристик 

Из измерений статической магнитной восприимчивости систем с промежуточной 

валентностью следует, что при высоких температурах ее температурная зависимость 

подчиняется закону Кюри-Бейса: 

_ 1 2 1 
х(Т) - "'3 N Ме!! Т + 8 ' (6) 

где N - число магнитных ионов; Ме!! - эффективный магнитный момент одного иона; 

8 < О - отрицательная парамагнитная температура Кюри. Этот экспериментальный 

факт был теоретически описан в рамках приближения непересекающихся диаграмм при 

расчете статической магнитной восприимчивости примеси с нестабильной валентно

стью [15]. 
Б [11] на основании измерения Х на монокристалле (экспериментальные зависи

мости X-1(T) показаны на рис. 7 черными и светлыми точками) были определены зна
чения 8 для направлений вдоль кристаллографической оси с и в перпендикулярной 
плоскости: 81\ = -75 К, 81. = -299 К. На самом деле при определении 8 по вы
сокотемпературной части зависимости X-1(T) всегда существует большой произвол в 
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Рис. 7. Определение высокотемпературной 

валентности иона УЬ в соединении YbCu2Si2: 
точки - экспериментальные данные тем

пературной зависимости обратной статиче

ской магнитной восприимчивости соединения 

YbCu2Si2 [11] (черные - вдоль кристаллогра

фической оси с; светлые - в псрпендикуляр

ном направлении); сплошная тонкая линия -
закон Кюри-Вейса с е = -26.5 К, соот
ветствуюший эффективному магнитному мо

менту УЬ в YbCu2Si2; штриховая линия - за

кон Кюри, соответствующий тому же само

му эффективному моменту УЬ; сплошная жир

ная линия - закон Кюри, соответствующий 

магнитному моменту уь3+ 

проведении прямой х- 1 (т) сх: (Т + е), связанный с «коридором» ошибок измерения и, 
самое главное, с правильностью выделения участка зависимости х- 1 (т), на котором 
уже выполняется линейный закон. 

Следуя высказанному в [28] предположению о том, что абсолютная величина отри
цательной парамагнитной температуры должна быть близка температуре Кондо, при

равняем -ell значению ТК, полученному из анализа низкоэнергетической особенности 
спектра магнитного рассеяния (см. предыдущий раздел), т. е. ell = -26.5 К. Необхо
димо отметить, что вышеупомянутое предположение [28] основано на феноменологи
ческой модели интерконфигурационных флуктуаций и до сих пор не получило строгого 

теоретического обоснования. 

Тонкая сплошная линия на рис. 7 представляет закон Кюри-Вейса для направле
ния вдоль оси С, который получен соединением точки (-26.5, О) с экстраполяцией экс
периментальной зависимости хи1(т) к Т = 300 К. Штриховая линия - закон Кю-

ри хи1(т) сх: (J.Leff )-2Т с тем же эффективным моментом, что и закон Кюри-ВеЙса. 

Сплошная жирная линия - закон Кюри для иона УЬЗ+ (J.L = 4.54J.LB). Отношение квад
рата эффективного магнитного момента (J.Leff)2 = [1I(T) - 2]J.L~э+ к квадрату магнитного 
момента J.L~З+ иона УЬЗ+ равно обратному отношению тангенсов углов наклона штрихо
вой и сплошной жирной прямых и равно II(T) - 2, где II(T) - валентность УЬ в данном 

соединении при Т = 300 К. На рис. 7 видно, что определенная таким образом высоко
температурная валентность УЬ равна 2+(117.2/135.3) = 2.87. Это очень близко к экспе
риментальному значению, определенному по краю рентгеновского поглощения [2,3] и 
равному 2.9. Таким образом, значение ell = -26.5 К и предположение [28] о близости 
-ell к Тк , на основании которого оно бьmо получено, не противоречат совокупно

сти экспериментальных фактов. Заметим, что оценка редукции магнитного момента 

при низких температурах, сделанная в конце предыдущего раздела, приводит к низ

котемпературной валентности УЬ, равной 2.79, что является весьма правдоподобным 
результатом. 

На рис. 8 представлены температурные зависимости х- 1 (Т): экспериментальные 
из [11] (хиl(Т) - черные точки, xJ:1(T) - светлые) и расчетные (сплошная жирная ли
ния - на основании первого набора параметров кристаллического поля, штриховая -
на основании второго). Расчетные кривые скорректированы на полученное значение ва-
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Рис. 8. Анизотропия 8: точки - экспе

риментальные данные температурной зави

симости обратной статической магнитной 

восприимчивости соединения YbCu2Si2 [11] 
(черные - вдоль кристаллографической 

оси с; светлые - в перпендикулярном на

правлении); жирные линии - расчетные 

температурные зависимости обратной ста

тической магнитной восприимчивости, по

лученные на основании первого вариан

та (сплошная) и второго варианта кристал

лического поля (штриховая) и сдвинугые 

вверх по оси ординат так, чтобы расчет

ная кривая для направления перпендику

лярного оси с совпала с экспериментальной 

лентности и сдвинугы вверх так, чтобы расчетная и экспериментальная кривые XJ:1(T) 
совпали при Т = 300 К. 

Нам не удалось найти набора параметров {Bj }, при котором анизотропия Х оnpe
делялась бы только кристаллическим полем, хотя попытки одновременной подгонки 

данных статической восприимчивости и нейтронного рассеяния при вариации кристал

лического поля предпринимались. Поэтому предполагаем, что дополнительный вклад 

в анизотропию Х дает анизотропия отрицательной парамагнитной температуры Кюри. 

На рис. 8 видно, что E>J.. = -67 К. 

4.2. Сравнение кристаллических полей YbCu2Si2 и других соединений серии 

Как уже говорилось во Введении, определение кристаллического поля в данном со

единении являлось звеном в систематическом изучении кристаллических полей в се

рии соединений RCU2Si2 [4-8]. В теоретической работе [29] анизотропное гибридиза
ционное взаимодействие между f-электронами РЗ-ионов и электронами проводимости 

бьmо учтено в виде эффективного потенциала, дающего вклад в суммарное кристал

лическое поле. Основной целью систематического изучения кристаллических полей в 

серии является экспериментальное определение этого вклада в кристаллическое поле 

аномальных соединений серии пугем сравнения с нормальными соединениями, демон

стрирующими антиферромагнитные свойства. 

Сравнительный анализ проводился на основании суперпозиционной модели, пред

ложенной в [30]. В рамках этой модели 4-й и 6-й порядки кристаллического поля (т. е. 
Bj при 1 = 4,6) определяются только ближайшим окружением РЗ-ионов (лигандами). 
При этом потенциал кристаллического поля представляется в виде суперпозиции вкла

дов от различных координационных сфер, а вклад каждой сферы представляется в виде 

произведения геометрического координационного фактора К/т, зависящего от распо

ложения ионов лигандов на сфере, и так называемого внутреннего параметра данной 

сферы A/(Rj ), который является показателем участия данной координационной сферы 
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в формировании соответствующего мультиполя кристаллического поля: 

ij j 
(7) 

Здесь 6/ - множитель Стивенса; R j , (}i, <(Ji - координаты иона i на j-ой координа
ционной сфере. 

Характерной особенностью структуры соединений данной серии является то, что 

ближайшее окружение РЗ-ионов составляют две координационные сферы с близкими, 

отличающимися менее чем на 0.1 А, радиусами: сферы лигандов Si и Си. Следующая 
координационная сфера отстоит от них уже на 0.5 А. В результате для кристаллического 
поля 4-го порядка мы можем составить систему уравнений 

о - - - -
В4 /64 = K4Q(Si)A4(Si) + К40(Си)А4(Си), 

В:;64 = K 44(Si)A4(Si) + К44(Си)А4(Си). 
(8) 

в частном случае УЬ система (8) примет вид 

4 -4 -. -
В4 /(-17.3·10 ) = -25.5A4(Sl) + 5.10А4(Си). 

(9) 

Значения К/т рассчитаны с использованием структурных данных из [31] по формулам 
из [30], стр. 707. 

Подставляя определенные в эксперименте значения В! в (9) и решая систему, мож
но получить значения внутренних параметров A4(Si) и А4(Си). Как отмечалось в разд. 3, 
нейтронный эксперимент не позволяет однозначно определить знаки параметров в: и 
В:, так как нечувствителен к одновременной их смене. 

При выборе знаков в: > о, в: > о (++) система дает следующие значения вну-
тренних параметров 4-го порядка: 

для первого набора {Bj}: A4(Si) = -0.061 мэВ, А4(Си) = -5.49 мэБ; 
для второго набора {Bj}: A4(Si) = -0.067 мэВ, А4(Си) = -5.41 мэВ. 
При противоположном выборе знаков (--): 
для первого набора {Bj}: A4(Si) = -2.019 мэВ, А4(Си) = -4.91 мэВ; 
для второго набора {Bj}: A4(Si) = -1.980 мэВ, А4(Си) = -4.83 мэВ. 
Совершенно независимый поиск параметров кристаллического поля в YbCU2Si2 в 

случае выбора (++) приводит к очень малому значению параметра A4(Si), который был 
характерен для нормального кристаллического поля ряда изоструктурных соединений 

RCU2Si2 [5,7,8]. Совпадение такого рода не может быть случайным. Поэтому очевидно, 
что предпочтительным является вариант выбора (++). 

Наиболее характерной чертой кристаллического поля аномальных соединений ря

да, определенной в результате предыдущих работ, был большой по абсолютной вели

чине и отрицательный по знаку вклад в кристаллическое поле со стороны сферы Si. На 
рис. 9 графически показана сравнительная картина кристаллических полей (внутренних 
параметров сфер лигандов) в данной серии и место УЬ в ней. Видно, что в последнем 
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Рис. 9. Значения параметров суперпозици

онной модели координационных сфер лиган

дов для различных членов ряда RCu2Si2 (в 

случае R = Nd светлый квадрат - низкотем

пературное значение параметра, черный -
высокотемпературное) 

случае аномалия с сохранением знака перемещается со сферы Si на сферу Си. Таким 
образом, в результате сравнительного анализа мы можем сделать вывод, что: 

1) система с промежуточной валентностью YbCu2Si2, так же как NdCU2Si2, PrCu2Si2 
и, в особенности, система с тяжелыми фермионами CeCu2Si2, демонстрирует резкую 
аномалию в кристаллическом поле 4-го порядка, которую можно связать с гибридиза

ционным вкладом в потенциал кристаллического поля; 

2) ситуация, характерная для РЗ в начале ряда, т. е. в случае РЗ-ионов с одним 

j -электроном на 4 f -оболочке (Се), отлична от ситуации в конце ряда (уь, вместо одного 
электрона - одна дырка на j-оболочке); если в первом случае имела место сильная 

гибридизация f -электронов с р-электронами Si, то во втором - гибридизация имеет 

место между j -электронами и электронами Си. 
Систему аналогичную (8), (9) можно составить и для кристаллического поля 6-го 

порядка и, зная параметры В2 и В:, можно получить значения внутренних параметров 
б-го порядка. Но нужно иметь в виду, что относительная погрешность определения В2 
и в: (т. е. разница их значений в первом и втором наборах) велика. В табл. 3 приведе
ны все данные по кристаллическому полю 4-го и б-го порядков для первого и второго 

наборов кристаллического поля: параметры кристаллического поля с предпочтитель

ными знаками параметров В:, в: и соответствующие значения внутренних параметров 
суперпозиционной модели. 

На рис. 10 приведена структура волновых функций для первого варианта кристал
лического поля. В случае второго варианта кристаллического поля {B'i}2 отличия не
значительны. 
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Таблица 3 
Кристаллическое поле 4-го и 6-го порядков и параметры суперпозициониой модели 

Параметры Бариант 

кристаллического 
кристаллического 

поля 
поля 

1 2 

ВЯ, мэБ -0.21 . 10-1 -0.20·10-1 

Bt, мэБ +0.46·10-1 +0.45· 10-1 

в2, мэБ -0.10. 10-4 -0.21 . 10-5 

в:, мэБ +0.17·10-2 +0.48. 10-3 

Е,мэБ 
32.89--= 0.29901±3/2) + 0.95421+7/2) 

20.64= 0.95421±3/2) - 0.29901+7/2) 

11.42= 0.52331±7/2) + 0.85211+1/2) 

0= 0.85211±7/2) - 0.52331+1/2) 

Параметры Бариант 

суперпозиционной кристаллического 

модели поля 

1 2 

A4(Si), мэБ -0.61 . 10-1 -0.67·10-1 

А4(Си), мэБ -5.49 -5.41 
A6(Si), мэБ 1.97 0.56 
А6(Си), мэБ 1.47 0.42 

Рис. 10. Структура волновых функ

ций уь3+ В первом варианте кристал
лического поля 

4.3. Система с промежуточиой валентностью YbCu2Si2 и концепция 
анизотропной mбридизации 

Понятно, что предположение об анизотропии отрицательной парамагнитной тем

пературы, высказанное в разд. 4.1, не позволяет данным по статической магнитной 
восприимчивости монокристалла выступать в роли безусловного критерия истинности 

найденного кристаллического поля. Сомнения в правильности предположения об ани

зотропии 8 автоматически приводят к сомнениям в найденном кристаллическом поле 
и наоборот. 

С другой стороны, трактовка природы анизотропии 8 также представляется неод
нозначноЙ. Это явление может быть связано с когерентным механизмом межузельно

го взаимодействия и, таким образом, являться принадлежностью кондо-решетки. Или 

наоборот, оно может быть обусловлено особенностями гибридизации на отдельном рз

узле, т. е. механизмом, имеющим некогерентный, примесный характер. Б последнем 

случае получает логическое завершение концепция анизотропной гибридизации [29], в 
рамках которой выявлялся гибридизационный вклад в кристаллическое поле системы 

с промежугочной валентностью: воспользовавшись предположением [28] о близости 
ТК И -8, можно было бы связать значения -811 = 26.5 К и -8.L = 67 К с различ
ными характерными энергиями гибридизации eK11 = 2.25 мэБ в направлении оси с и 
eK.L = 5.68 мэБ, в плоскости аа. 

Не исключено, что в формировании анизотропной парамагнитной температуры 

8 задействованы и когерентный, и примесный механизмы. Окончательный ответ на 
все вопросы, связанные с анизотропией 8 и параметрами кристаллического поля в 
YbCu2Si2, могут дать лишь эксперименты. Их должно быть два. Бо-первых, необходимо 
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провести измерение анизотропии статической магнитной восприимчивости не кондо

решетки, а кондо-примеси. для этого нужно исследовать монокристалл соединения с 

частичным замещением УЬ на какой-нибудь РЗ-элемент с нулевым магнитным момен

том, например Lu. Бо-вторых, с помощью нейтронного эксперимента на монокристалле 
YbCu2Si2 необходимо измерить динамическую магнитную восприимчивость в направле
нии оси и в перпендикулярной плоскости в диапазоне передач энергии от '" 1 до 10 мэБ. 
Это измерение даст возможность прямо увидеть значения е к, соответствующие различ

ным кристаллическим направлениям, в то время как в эксперименте на поликристалле 

они могут оставаться неразрешенными. 

5. ЗАКЛЮЧЕНИЕ 

Методом неупругого рассеяния тепловых нейтронов исследована система с проме

жуточной валентностью YbCu2Si2. Измерения, проведенные при различных темпера

турах, позволили выделить неперекрывающиеся области передач энергии, в которых 

сосредоточено магнитное рассеяние. На основании анализа рассеяния в области низ

ких передач энергии определено характерное значение температуры Кондо для данного 

соединения. Анализ рассеяния в высокоэнергетической области позволил определить 

феноменологические параметры кристаллического поля, в первую очередь, 4-ro поряд
ка. Сравнение их с кристаллическими полями других соединений серии позволило сде

лать вывод о том, что в данном соединении имеет место гибридизация f -электронов 
и электронов Си. Соотнесение определенного в работе кристаллического поля с ре

зультатами измерения статической магнитной восприимчивости заставило предполо

жить существование анизотропии отрицательной парамагнитной температуры Кюри в 

направлении оси с и в перпендикулярной плоскости. 

Касаясь вопроса взаимосвязи гибридизации и кристаллического поля, можно сде

лать следующий вывод: гибридизационное k-f-взаимодействие действительно доста

точно хорошо укладывается в рамки модели кристаллического поля. До тех пор пока 

уширение линий оставляет возможность выделить отдельные компоненты спектра рас

сеяния, модель кристаллического поля будет адекватно описывать поведение РЗ-иона с 

нестабильной валентностью. Бсе возможные перенормировки спектра, дрейф уровней 

с температурой и Т.д. являются не более чем «рябью», искажающей, но не уничтожа

ющей «каркас» феноменологического гамильтониана кристаллического поля, на кото

рый «нанизывается» поведение РЗ-ионов от высоких до низких температур. Наличие 

гибридизации просто приводит к возникновению совершенно своеобразного кристал

лического поля, которое полностью отличается от кристаллического поля РЗ-иона со 

стабильной f-оболочкоЙ. 

Судя по результатам обработки данных для системы с промежуточной валентно

стью YbCu2Si2, наиболее существенные отклонения от чисто кристаллически-полевого 
поведения в магнитных откликах систем с сильной гибридизацией связаны с «квазиуп

ругой» компонентой. Кроме того, что она на самом деле содержит хорошо различимую 

неупругую компоненту кондо-рассеяния и не может быть описана в рамках релаксаци

онного приближения, очень вероятно, что «дефицит» магнитного рассеяния, связанный 

с уменьшением эффективного магнитного момента валентно-нестабильноro РЗ-иона 

сказывается, в первую очередь, именно на ее интенсивности. Подчеркнем, что кри

сталлическое поле системы УЬ-Си удалось вписать в общую картину ряда, предполагая, 
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что неynругая компонента рассеяния точно следует модели кристаллического поля, а 

приписывание общего уменьшения магнитного рассеяния только его «квазиynругой» 

части привело к правдоподобному низкотемпературному значению валентности иона 

УЬ. Такая выделенность «квазиynругой» компоненты неудивительна, так как она наи

более непосредственно связана с основным состоянием кондо-системы. 

Легко сделать вывод, что критерием применимости модели кристаллического поля 

к анализу спектра неупругого некогерентного магнитного рассеяния нейтронов кондо

системы является соотношение ширины «квазиупругой» компоненты рассеяния или, 

что то же самое, положения максимума кондо-рассеяния, т. е. энергии Кондо, и энер

гии первого возбужденного уровня эффективного кристаллического поля. Если первое 

больше или равно второму, то магнитный отклик представляет собой широкую недиф

ференцированную линию, если наоборот, то в спектре можно вьщелить, по крайней 

мере, две компоненты: «квазиynругую» И неynругую, и вторую подвергнуть анализу с 

помощью модели кристаллического поля. 

Автор благодарен Е. А. Горемычкину за постановку задачи и помощь в проведении 

эксперимента и глубоко признателен Е. С. Клементьеву за плодотворное обсуждение 

результатов. 
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