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ÄÂÀÆÄÛ ÄÈÔÔÅ�ÅÍÖÈÀËÜÍÎÅ ÑÅ×ÅÍÈÅÍÅÓÏ�Ó�Î�Î ÌÀ�ÍÈÒÍÎ�Î �ÀÑÑÅßÍÈß ÍÅÉÒ�ÎÍÎÂÂ ÏÀ�ÀÌÀ�ÍÈÒÍÎÉ ÔÀÇÅ LaCoO3À. Ä. Ôåäîñååâ *Èíñòèòóò �èçèêè èì. Ë. Â. Êèðåíñêîãî Ñèáèðñêîãî îòäåëåíèÿ �îññèéñêîé àêàäåìèè íàóê660036, Êðàñíîÿðñê, �îññèÿÏîñòóïèëà â ðåäàêöèþ 11 ìàðòà 2014 ã.Òåîðåòè÷åñêè èññëåäîâàíî äâàæäû äè��åðåíöèàëüíîå ñå÷åíèå íåóïðóãîãî ìàãíèòíîãî ðàññåÿíèÿ íåéòðî-íîâ íà ñîåäèíåíèè LaCoO3 â ïàðàìàãíèòíîé �àçå. Â ðàìêàõ ý��åêòèâíîãî ãàìèëüòîíèàíà äëÿ 5D-òåðìàðàññ÷èòàíû âêëàä â ðàññåÿíèå îò âûñîêîñïèíîâîãî ñîñòîÿíèÿ èîíà áåç ìàãíèòíîãî ïîëÿ è ìîäè�èêàöèÿýòîãî âêëàäà ïðè âêëþ÷åíèè ìàãíèòíîãî ïîëÿ. Ïðîâåäåíà îöåíêà àìïëèòóäû ïèêà â çàâèñèìîñòè ñå÷åíèÿðàññåÿíèÿ îò ýíåðãèè ðàññåÿííûõ íåéòðîíîâ, ñîîòâåòñòâóþùåãî ïåðåõîäó èç íèçêîñïèíîâîãî â ñðåäíåñïè-íîâîå ñîñòîÿíèå.DOI: 10.7868/S00444510140902591. Êîáàëüòèòû, êàê ìàíãàíèòû è êóïðàòû, ïðè�âëåêàþò îñîáåííîå âíèìàíèå èññëåäîâàòåëåé ïîñëåä�íèå äåñÿòèëåòèÿ. Â êîáàëüòèòàõ èîí êîáàëüòà íàõî�äèòñÿ â òðåõâàëåíòíîì ñîñòîÿíèè Co3+ ñ ýëåêòðîí�íîé êîí�èãóðàöèåé âíåøíåé îáîëî÷êè 3d6. Â ñîîò�âåòñòâèè ñ ïðàâèëîì Õóíäà èîí êîáàëüòà äîëæåíáûë íàõîäèòüñÿ â âûñîêîñïèíîâîì ñîñòîÿíèè ñî ñïè�íîâûì ìîìåíòîì S = 2 è îðáèòàëüíûì ìîìåíòîìL = 2. Â ïðîòèâîïîëîæíîñòü ýòîìó â ñèëüíûõ êðè�ñòàëëè÷åñêèõ ïîëÿõ ñ ñèììåòðèåé, ñîîòâåòñòâóþùåéîêðóæåíèþ èîíà Co3+ â êîáàëüòèòàõ ëàíòàíà, âñåýëåêòðîíû äîëæíû áûëè áû çàíèìàòü t2g-îðáèòàëè,îáðàçóÿ ñèíãëåòíîå íåìàãíèòíîå íèçêîñïèíîâîå ñî�ñòîÿíèå ñ S = 0. Òàêèì îáðàçîì êîíêóðåíöèÿ âíó�òðèàòîìíûõ è êðèñòàëëè÷åñêèõ ïîëåé ïðèâîäèò êìàëîìó ðàñùåïëåíèþ ìåæäó íèçêîñïèíîâûì (LS),ñðåäíåñïèíîâûì (IS) è âûñîêîñïèíîâûì (HS) ñîñòî�ÿíèÿìè (ðèñ. 1). Ýòî âåäåò, â ñâîþ î÷åðåäü, ê âîçíèê�íîâåíèþ îñîáåííîñòåé â ìàãíèòíûõ, ýëåêòðè÷åñêèõè ñòðóêòóðíûõ ñâîéñòâàõ êîáàëüòèòîâ [1℄.Íåñìîòðÿ íà òî ÷òî ñåðèÿ òåîðåòè÷åñêèõ [2, 3℄è ýêñïåðèìåíòàëüíûõ ðàáîò, âêëþ÷àÿ ýêñïåðèìåí�òû ïî ýëåêòðîííîìó ïàðàìàãíèòíîìó ðåçîíàíñó(ÝÏ�) [4℄, ðåíòãåíîâñêîé ñïåêòðîñêîïèè è ðåíòãå�íîâñêîìó êðóãîâîìó äèõðîèçìó [5, 6℄, ñâèäåòåëü�ñòâóåò â ïîëüçó êîíêóðåíöèè LS- è HS-ñîñòîÿíèé,*E-mail: fad�iph.krasn.ru
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�èñ. 1. Ñõåìà ýëåêòðîííîé êîí�èãóðàöèè íèçêîñïè-íîâîãî (LS), ñðåäíåñïèíîâîãî (IS) è âûñîêîñïèíî-âîãî (HS) ñîñòîÿíèé èîíà Co3+ [1℄íåêîòîðûå ýêñïåðèìåíòû, êàê, íàïðèìåð, èçìåðåíèåíàìàãíè÷åííîñòè [7℄ è âîñïðèèì÷èâîñòè [8℄, óêàçû�âàþò íà âîçìîæíîå ñìåøèâàíèå ýòèõ ñîñòîÿíèé ñIS-ñîñòîÿíèåì. Òàêæå ñåðèÿ òåîðåòè÷åñêèõ ðàáîò,651



À. Ä. Ôåäîñååâ ÆÝÒÔ, òîì 146, âûï. 3 (9), 2014ó÷èòûâàþùèõ ãèáðèäèçàöèþ 3d-îðáèòàëåé êîáàëü�òà è 2p-îðáèòàëåé êèñëîðîäà, ïðîäåìîíñòðèðîâàëàñòàáèëèçàöèþ IS-ñîñòîÿíèÿ [9, 10℄. Äîïîëíèòåëüíóþèí�îðìàöèþ ïî äàííîìó âîïðîñó ìîãóò äàòü ýêñïå�ðèìåíòû ïî íåóïðóãîìó íåéòðîííîìó ðàññåÿíèþ, êî�òîðûå çàðåêîìåíäîâàëè ñåáÿ ïðè èññëåäîâàíèè ìàã�íèòíûõ èîíîâ [11℄ è, â ÷àñòíîñòè, ý��åêòîâ âëèÿíèÿêðèñòàëëè÷åñêîãî ïîëÿ íà íèõ [12℄.Â ðàáîòå ïðåäñòàâëåí òåîðåòè÷åñêèé ðàñ÷åò äâà�æäû äè��åðåíöèàëüíîãî ñå÷åíèÿ íåóïðóãîãî ìàã�íèòíîãî ðàññåÿíèÿ íåéòðîíîâ, êîòîðûé ìîæåò ïî�ìî÷ü â ïîñòàíîâêå è ïîñëåäóþùåé èíòåðïðåòàöèèýêñïåðèìåíòà.2. Äâàæäû äè��åðåíöèàëüíîå ñå÷åíèå ìàãíèò�íîãî íåéòðîííîãî ðàññåÿíèÿ (â ðàñ÷åòå íà îäèí óçåë)â ïåðâîì áîðíîâñêîì ïðèáëèæåíèè èìååò âèä [13, 14℄d2�d
dE0 = r20 k0k S(�;E); (1)S(�;E) = 1N X�� G�� X��0ll0 p�h�j bF+l�j�0ih�0j bFl0� j�i �� Æ(E �E�0 +E�)ei�(l0�l):Çäåñü ââåäåíû îáîçíà÷åíèÿG�� �X� p�h�j(�� � e�(� � e)) ++ (�� � e�(� � e))j�i; (2)bFl� = 12�B Z 
Ml�(r)ei�(r�l)dr; (3)ãäåMl � íàìàãíè÷åííîñòü, îáóñëîâëåííàÿ ñïèíîâû�ìè è îðáèòàëüíûìè ìîìåíòàìè ýëåêòðîíîâ èîíà âïîçèöèè l, r0 = 
ne2=me
2, 
n = �1:91348� ãèðîìàã�íèòíîå îòíîøåíèå äëÿ íåéòðîíà, � = k�k0 � âåêòîððàññåÿíèÿ, e = �=�, �� � ìàòðèöû Ïàóëè, äåéñòâó�þùèå â ïðîñòðàíñòâå ñïèíîâûõ ñîñòîÿíèé íåéòðîíà,j�i � ñïèíîâûå ÷àñòè âîëíîâûõ �óíêöèé íåéòðîíà,p� � ñòàòèñòè÷åñêèé âåñ ñîîòâåòñòâóþùåãî ñîñòîÿ�íèÿ â ïó÷êå, j�i � ñîñòîÿíèå ðàññåèâàòåëÿ, p� � åãîñòàòèñòè÷åñêèé âåñ.Ñîåäèíåíèå LaCoO3 ÿâëÿåòñÿ ïàðàìàãíèòíûìäèýëåêòðèêîì â øèðîêîì äèàïàçîíå òåìïåðàòóð[15℄, à ïðè T ! 0 ïåðåõîäèò â íåìàãíèòíîå ñîñòî�ÿíèå. Ñâÿçàíî ýòî ñ òåì, ÷òî îñíîâíîå ñîñòîÿíèåèîíà Co3+ â êîáàëüòèòå ëàíòàíà � íåìàãíèòíîå èîòäåëåíî îò ìàãíèòíûõ ñîñòîÿíèé ýíåðãèåé àêòèâà�öèè e� � 100 K. Â ðåçóëüòàòå, ïðè òåìïåðàòóðàõT < e� îáìåííûì âçàèìîäåéñòâèåì ìåæäó ìàãíèò�íûìè èîíàìè ñëåäóåò ïðåíåáðå÷ü ââèäó íèçêîé çà�ñåëåííîñòè IS- è HS-ñîñòîÿíèé, à ïðè áîëüøèõ òåì�ïåðàòóðàõ âîçíèêíîâåíèþ ìàãíèòíîãî ïîðÿäêà ìå�øàþò òåïëîâûå �ëóêòóàöèè. Òàêèì îáðàçîì, ïðè

òåìïåðàòóðàõ T < 600 K ïðèáëèæåíèå ïàðàìàãíå�òèêà áåç âçàèìîäåéñòâèÿ ìåæäó èîíàìè äëÿ ñëó÷àÿLaCoO3 ìîæíî ñ÷èòàòü õîðîøî âûïîëíÿþùèìñÿ.Â âûðàæåíèè (1) � è �0 îïèñûâàþò ñîñòîÿíèÿ âñå�ãî ðàññåèâàòåëÿ, à íå îòäåëüíîãî èîíà. Â òàêîì ñëó�÷àå äëÿ ïàðàìàãíåòèêà áåç âçàèìîäåéñòâèÿ ïðîèçâå�äåíèå ìàòðè÷íûõ ýëåìåíòîâ, âõîäÿùèõ â ñóììó (1),îòëè÷íî îò íóëÿ òîëüêî â ñëó÷àÿõ l = l0 èëè � = �0.Ïîñëåäíåå óñëîâèå îòâå÷àåò èñêëþ÷èòåëüíî óïðóãî�ìó íåéòðîííîìó ðàññåÿíèþ, êîòîðîå â äàííîé ðàáîòåðàññìàòðèâàòüñÿ íå áóäåò. Â ñâÿçè ñ ýòèì âûðàæå�íèå (1) ìîæíî ïåðåïèñàòü â áîëåå ïðîñòîì âèäå:S(�;E) =X�� G��Xnn0 pnhnj bF+� jn0i �� hn0j bF� jniÆ(E �En0 +En); (4)ãäå n è n0 � ñîñòîÿíèÿ èîíà êîáàëüòà. Ýòî âûðà�æåíèå ñîîòâåòñòâóåò íåçàâèñèìîìó ðàññåèâàíèþ íàèîíàõ êîáàëüòà è ñïðàâåäëèâî äëÿ íåóïðóãîãî ðàñ�ñåÿíèÿ íà íåâçàèìîäåéñòâóþùèõ èîíàõ â ïàðàìàã�íèòíîé �àçå â òîì ÷èñëå è â ñëó÷àå ïðèëîæåííîãîâíåøíåãî ìàãíèòíîãî ïîëÿ.Ïîñëå ââîäà ñðåäíèõ çíà÷åíèé ïðîåêöèè ïîëÿðè�çàöèè ïó÷êà [14℄ P� =P� p�h�j��j�i êîý��èöèåíòûG�� ïðèîáðåòàþò ÿâíûé âèäG�� = Æ�� � e�e� + i"��
e
 (P � e) ; (5)ãäå 0 � P � 1, "��
 � ñèìâîë Ëåâè-×èâèòû.Âî ìíîãèõ ñëó÷àÿõ �îðìóëó (4) ìîæíî óïðî�ñòèòü. Òàê, åñëè ñïèí-îðáèòàëüíîå âçàèìîäåéñòâèåçíà÷èòåëüíî ïðåâûøàåò ðàñùåïëåíèå â êðèñòàëëè�÷åñêîì ïîëå, òî âåêòîðíûé �îðì�àêòîð F ìîæåòáûòü ïåðåïèñàí â ïðåäñòàâëåíèè ïîëíîãî ìîìåí�òà. Â ïðîòèâîïîëîæíîì ñëó÷àå, êîãäà êðèñòàëëè�÷åñêîå ïîëå çíà÷èòåëüíî ïðåâûøàåò ïî âåëè÷èíåñïèí-îðáèòàëüíîå âçàèìîäåéñòâèå, îðáèòàëüíûé ìî�ìåíò ¾çàìîðîæåí¿ è äîñòàòî÷íî ó÷èòûâàòü ëèøüíåóïðóãîå ðàññåÿíèå íà ñïèíîâîì ìîìåíòå èîíà.Â ðàññìàòðèâàåìîì ñëó÷àå êîáàëüòèòà ëàíòàíà îáàâçàèìîäåéñòâèÿ èìåþò îäèí ïîðÿäîê âåëè÷èíû èâêëàä â íåóïðóãîå ìàãíèòíîå ðàññåÿíèå íåéòðîíîâáóäåò äàâàòü ðàññåÿíèå êàê íà ñïèíîâîì ìîìåíòå,òàê è íà îðáèòàëüíîì. Â ñâÿçè ñ ýòèì íåîáõîäèìîíàéòè òî÷íûå âîëíîâûå �óíêöèè äëÿ âû÷èñëåíèÿìàòðè÷íûõ ýëåìåíòîâ hnj bF�jn0i.3. Â ñëó÷àå ñîåäèíåíèÿ LaCoO3 íàèìåíüøåéýíåðãèåé îáëàäàåò ñèíãëåòíûé óðîâåíü LS-ñîñòîÿ-íèÿ, íå äàþùèé âêëàäà â íåóïðóãîå ìàãíèòíîå ðàñ�ñåÿíèå íåéòðîíîâ ñ íèçêèìè ýíåðãèÿìè. Êàê ïîêàçà�ëè èññëåäîâàíèÿ ÝÏ�, ó HS-ñîñòîÿíèÿ íàèìåíüøåé652



ÆÝÒÔ, òîì 146, âûï. 3 (9), 2014 Äâàæäû äè��åðåíöèàëüíîå ñå÷åíèå : : :ýíåðãèåé îáëàäàåò òðèïëåò, ðàñùåïëåííûé êðèñòàë�ëè÷åñêèì ïîëåì áëèæàéøåãî îêðóæåíèÿ íà îäíî�êðàòíî è äâóêðàòíî âûðîæäåííûå óðîâíè. Ïîñêîëü�êó ðàñùåïëåíèå �E � 7:2 K, âêëàä â ìàãíèòíîå íåé�òðîííîå ðàññåÿíèå, îáóñëîâëåííûé ïåðåõîäàìè ìåæ�äó ýòèìè óðîâíÿìè, äîëæåí áûòü çíà÷èòåëüíûì.Äëÿ íàõîæäåíèÿ âîëíîâûõ �óíêöèé èîíà êîáàëü�òà â LaCoO3 èñïîëüçîâàëàñü ìîäåëü, ïðåäëîæåííàÿâ ðàáîòå [16℄. �àìèëüòîíèàí ïðè ýòîì ïðåäñòàâëÿëñÿâ âèäåbH = H
ub + �L � S+B02O02(L;Lz)�� �BH � (2S+ L);H
ub = �23B4 �O04(L;Lz)� 20p2O34(L;Lz)� ; (6)ãäå ïåðâîå ñëàãàåìîå îïèñûâàåò êðèñòàëëè÷åñêîå ïî�ëå êóáè÷åñêîé ñèììåòðèè, âòîðîå � ñïèí-îðáèòàëü-íîå âçàèìîäåéñòâèå, òðåòüå ñëàãàåìîå � êðèñòàëëè�÷åñêîå ïîëå òðèãîíàëüíîé ñèììåòðèè, ÷åòâåðòîå �âçàèìîäåéñòâèå èîíà ñ âíåøíèì ìàãíèòíûì ïîëåì,à îñü z íàïðàâëåíà âäîëü òðèãîíàëüíîé îñè. Õàðàê�òåðíûå âåëè÷èíû, ïîëó÷åííûå èç ýêñïåðèìåíòà ïîÝÏ�: B4 = 200 K, � = �185 K, B02 = 7:2 K.Ïîñëåäîâàòåëüíî ó÷èòûâàÿ âñå ÷ëåíû ãàìèëüòî�íèàíà (6) è êàæäûé ðàç âû÷èñëÿÿ âîëíîâûå �óíê�öèè â ðàìêàõ òåîðèè âîçìóùåíèé äëÿ âûðîæäåííîãîóðîâíÿ â íóëåâîì ïðèáëèæåíèè, ìû ïîëó÷èëè âîë�íîâûå �óíêöèè, õàðàêòåðèçóþùèå íèæíèé òðèïëåòHS-ñîñòîÿíèÿ â îòñóòñòâèå ìàãíèòíîãî ïîëÿ:je0i = � 1p5 j2; 1i+ 1p10 j � 1; 1i+r 410 j0; 0i++ 1p5 j � 2;�1i+ 1p10 j1;�1i;je1i = �r25 j2; 2i+ 1p5 j � 1; 2i+r 310 j0; 1i++ 1p15 j � 2; 0i+ 1p30 j1; 0i;jf�1i =r25 j � 2;�2i+ 1p5 j1;�2i+r 310 j0;�1i�� 1p15 j2; 0i+ 1p30 j � 1; 0i:
(7)

Ïðè ýòîì ýíåðãåòè÷åñêàÿ ùåëü ìåæäó ñîñòîÿíèÿìèje0i è jf�1i ñîñòàâëÿåò �E0 = 9B02=10 � 7 K. Çäåñüâîëíîâûå �óíêöèè òðèïëåòà âûðàæåíû ÷åðåç âîë�íîâûå �óíêöèè ñâîáîäíîãî èîíà jLz; Szi.Ïðèëîæåíèå ñèëüíîãî ìàãíèòíîãî ïîëÿ ìîæåò ñó�ùåñòâåííî èçìåíèòü êàðòèíó, îñîáåííî åñëè ïîëå íà�ïðàâëåíî ïîä óãëîì ê òðèãîíàëüíîé îñè:Hz = H 
os �; Hx = H sin � 
os�;

Hy = H sin � sin�:Ïðè ýòîì ïîëÿ H � 3 Të óæå ìîæíî ñ÷èòàòü ñèëü�íûìè. Íàáîð ýíåðãèé (â ïåðâîì ïðèáëèæåíèè ïîB02=H) è âîëíîâûõ �óíêöèé (â íóëåâîì ïðèáëèæå�íèè) â òàêîì ñëó÷àå çàïèñûâàåòñÿ â âèäåE0 = 310B02(1� 3 
os2 �); 0 = �e�i�p2 sin �je1i+ 
os �je0i+ ei�p2 sin �jf�1i; (8)E1 = 310B02 �1� 32 sin2 ��� g�BH; 1 = e�i�2 sin2 �
os � � 1 je1i � sin �p2 je0i �� ei�2 sin2 �
os � + 1 jf�1i; (9)
E�1 = 310B02 �1� 32 sin2 ��+ g�BH; �1 = e�i�2 sin2 �
os � + 1 je1i � sin �p2 je0i �� ei�2 sin2 �
os � � 1 jf�1i; (10)ãäå g = 3:5, ÷òî íå ñèëüíî îòëè÷àåòñÿ îò ïîëó÷åííî�ãî â ýêñïåðèìåíòå ïî ÝÏ� g = 3:35.Â ñëó÷àå ìàãíèòíîãî ðàññåÿíèÿ íåéòðîíîâ, õà�ðàêòåðèçóþùåãîñÿ ìàëûìè âåêòîðàìè ðàññåÿíèÿ �,íà èîíå êîáàëüòà ìîæíî îãðàíè÷èòüñÿ äèïîëüíûìïðèáëèæåíèåì. Ýòî ïðèáëèæåíèå ìîæåò äàâàòü ñó�ùåñòâåííûå îøèáêè ïðè ðàñ÷åòå àìïëèòóä ðàññåÿ�íèÿ íà îäíîýëåêòðîííûõ îáîëî÷êàõ â ñèëüíûõ ìàã�íèòíûõ ïîëÿõ, îäíàêî â ñëó÷àå çàïîëíåíèÿ îáîëî÷�êè, áëèçêîãî ê ïîëîâèííîìó, äàåò íåçíà÷èòåëüíóþïîãðåøíîñòü. Â òàêîì ñëó÷àåF = hj0(�)iS+ 12 (hj0(�)i+ hj2(�)i)L;hjK(�)i = Z r2R2nljK(�r) dr; (11)ãäå jK(x) � ñ�åðè÷åñêàÿ �óíêöèÿ Áåññåëÿ, Rnl �ðàäèàëüíàÿ ÷àñòü âîäîðîäîïîäîáíîé âîëíîâîé �óíê�öèè ýëåêòðîíà íà îðáèòàëè ñ ãëàâíûì êâàíòîâûì÷èñëîì n è îðáèòàëüíûì êâàíòîâûì ÷èñëîì l. Äëÿñëó÷àÿ 3d-ýëåêòðîíîâ îíà èìååò âèäR3d =s� 23a0�3 16! � 2r3a0�2 e�r=3a0 : (12)653
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�èñ. 2. Äâàæäû äè��åðåíöèàëüíîå ñå÷åíèåíåóïðóãîãî ìàãíèòíîãî ðàññåÿíèÿ íà LaCoO3 â îò-íîñèòåëüíûõ åäèíèöàõ ïðè T = 50 K. Ñïëîøíàÿëèíèÿ ñîîòâåòñòâóåò ðàñ÷åòó äëÿ ïîëèêðèñòàëëè÷å-ñêîãî îáðàçöà ïðè H = 0, øòðèõîâàÿ � ïðè H == 6 Të, òî÷êè è êâàäðàòû � äàííûå èç ýêñïåðèìåí-òà [17℄Èñïîëüçóÿ ýòî ïðèáëèæåíèå, ëåãêî ïîëó÷èòüèñêîìîå âûðàæåíèå äëÿ äâàæäû äè��åðåíöèàëü�íîãî ñå÷åíèÿ íåóïðóãîãî ìàãíèòíîãî ðàññåÿíèÿ âLaCoO3. Â îòñóòñòâèå ìàãíèòíîãî ïîëÿ �óíêöèÿS(�;E) (4) áóäåò èìåòü âèäS(�;E) = A0 [p0Æ(E ��E0) + p1Æ(E +�E0)℄ ;A0 = 2K(1 + e2z); �E0 = 910B02 ;K = (7hj0(�)i+ hj2(�)i)232 : (13)Â ñèëüíûõ ìàãíèòíûõ ïîëÿõ, H > 3 Të:S(�;E) == A+ [p0Æ(E ��E1) + p�1Æ(E +�E�1)℄ ++A� [p0Æ(E ��E�1) + p1Æ(E +�E1)℄ ;A� = K(1 + e2k)� 2Kek (P � e) ;�E1 = 910B02 �
os2 � � sin2 �2 �� g�BH;�E�1 = 910B02 �
os2 � � sin2 �2 �+ g�BH; (14)
ek � ïðîåêöèÿ âåêòîðà e íà íàïðàâëåíèå ìàãíèò�íîãî ïîëÿ, p0 � exp(�e�=T ), p�1 � exp(�e�=T ) �� exp(��E�1=T ), ãäå e� � 140 K � ýíåðãèÿ àêòèâà�öèè ïåðåõîäà ìåæäó LS- è HS-ñîñòîÿíèÿìè.Ñðàâíåíèå ðàñ÷åòíûõ êðèâûõ äëÿ ïîëèêðèñòàë�ëè÷åñêîãî ñëó÷àÿ è ýêñïåðèìåíòàëüíûõ äàííûõ

ïðåäñòàâëåíî íà ðèñ. 2. Ïðè ðàñ÷åòå ó÷èòûâàëîñü,÷òî îñü z êîáàëüòà íàïðàâëåíà ïðîèçâîëüíî ïîîòíîøåíèþ ê íàïðàâëåíèþ ìàãíèòíîãî ïîëÿ èíåéòðîííîìó ïó÷êó, à óøèðåíèå Æ-ïèêîâ çàäàâàëîñü�óíêöèåé �àóññà ñ � = 0:1 ìýÂ äëÿ ñëó÷àÿ ðàññåÿ�íèÿ â ïðèñóòñòâèè ìàãíèòíîãî ïîëÿ è � = 0:2 ìýÂâ îòñóòñòâèå, ÷òî ñîãëàñóåòñÿ ñ ïîãðåøíîñòüþýêñïåðèìåíòà, óêàçàííîé â ðàáîòå [17℄. Íåçíà÷èòåëü�íûå ðàñõîæäåíèÿ ñâÿçàíû ñ îòìå÷åííîé àâòîðàìèðàáîòû [17℄ ïðîáëåìîé âûäåëåíèÿ íåïîñðåäñòâåí�íî íåóïðóãèõ ïèêîâ íà �îíå ñèëüíîãî ñèãíàëà,âûçâàííîãî óïðóãèì ðàññåÿíèåì, è ñ íåäîñòàòî÷íî�ñòüþ äàííûõ î ãåîìåòðèè ýêñïåðèìåíòà, òàêèõ êàêóãîë ðàññåÿíèÿ è óãîë ìåæäó ìàãíèòíûì ïîëåì èïàäàþùèì ïó÷êîì.4. Õàðàêòåðíîé îñîáåííîñòüþ LaCoO3 ÿâëÿåòñÿíåáîëüøîå ðàñùåïëåíèå ìåæäó òåðìàìè 5D, äàþ�ùèì HS-ñîñòîÿíèå, 1H , îòâå÷àþùèì LS-ñîñòîÿíèþ,è, âîçìîæíî, 3G, ñîîòâåòñòâóþùèì IS-ñîñòîÿíèþ.Íåñìîòðÿ íà âñå ïðåèìóùåñòâà, ÝÏ� èìååò ñóùå�ñòâåííîå îãðàíè÷åíèå: îí ïîçâîëÿåò èçìåðèòü ýíåð�ãåòè÷åñêèå ùåëè ìåæäó ñîñòîÿíèÿìè ñ ðàçëè÷íîéïðîåêöèåé ïîëíîãî ìîìåíòà, íî íå ïðîÿâëÿåò ïèêè,ñâÿçàííûå ñ ïåðåõîäàìè ìåæäó ñîñòîÿíèÿìè ñ ðàç�ëè÷íûì çíà÷åíèåì ïîëíîãî ìîìåíòà. Â îòëè÷èå îòÝÏ�, ïðè ìàãíèòíîì ðàññåÿíèè íåéòðîíîâ íå íàêëà�äûâàåòñÿ îãðàíè÷åíèå íà íà÷àëüíîå è êîíå÷íîå ñî�ñòîÿíèÿ, è àìïëèòóäà ïèêîâ â äâàæäû äè��åðåíöè�àëüíîì ñå÷åíèè íåóïðóãîãî ìàãíèòíîãî íåéòðîííîãîðàññåÿíèÿ, îòâå÷àþùèõ ïåðåõîäàì ìåæäó ðàçëè÷íû�ìè òåðìàìè, ìîæåò áûòü îòëè÷íà îò íóëÿ. Â ñâÿçèñ ýòèì ïðåäñòàâëÿåòñÿ âàæíîé îöåíêà àìïëèòóä ïè�êîâ â äâàæäû äè��åðåíöèàëüíîì ñå÷åíèè íåóïðó�ãîãî ìàãíèòíîãî ðàññåÿíèÿ íåéòðîíîâ, ñîîòâåòñòâó�þùèõ ïåðåõîäàì LS ! HS è LS ! IS, ïîñêîëüêóîíà ïîçâîëèò îïðåäåëèòü, âîçìîæíî ëè îáíàðóæåíèåýòèõ ïèêîâ â ýêñïåðèìåíòå.Ïîñêîëüêó ðàññìîòðåííûå òåðìû ðàçëè÷àþòñÿçíà÷åíèÿìè ñïèíîâûõ ìîìåíòîâ, âêëàäû îò îðáè�òàëüíûõ ñëàãàåìûõ, âõîäÿùèõ â ìàòðè÷íûå ýëåìåí�òû hn0j bF�jni, ðàâíû íóëþ, åñëè jni è jn0i ñîîòâåò�ñòâóþò ñîñòîÿíèÿì äëÿ ðàçëè÷íûõ òåðìîâ. Â òàêîìñëó÷àå âûðàæåíèå äëÿ ìàòðè÷íûõ ýëåìåíòîâ ïðèîá�ðåòàåò ïðîñòîé âèä:hn0jFjni = hn0jXj sjei��rj jni; (15)ãäå ñóììà ïî j âåäåòñÿ ïî âñåì ýëåêòðîíàì ÷àñòè÷íîçàïîëíåííîé îáîëî÷êè èîíà, à sj � îäíîýëåêòðîííûåñïèíîâûå îïåðàòîðû.Â èíòåðåñóþùåì íàñ ñëó÷àå, êîãäà ýëåêòðîííàõîäèòñÿ íà 3d-îðáèòàëè, ìàòðè÷íûå ýëåìåíòûhm0jei�rjmi ìîæíî âû÷èñëèòü òî÷íî:654



ÆÝÒÔ, òîì 146, âûï. 3 (9), 2014 Äâàæäû äè��åðåíöèàëüíîå ñå÷åíèå : : :h0jei��rj � 1i = � 8p6 e�2ezp1� e2z(1 + e�2)6 �� �1 + 6e�2 � 15e�2e2z� e�i�� ;h�2jei��rj � 1i = �4e�2ezp1� e2z(1 + e�2)6 �� �2� 3e�2 + 5e�2e2z� e�i�� ;h�1jei��rj � 1i = 4e�2(1� e2z)(1 + e�2)6 �� �1 + e�2 � 10e�2e2z� e�2i�� ;h�2jei��rj0i = 4p6 e�2(1� e2z)(1 + e�2)6 �� �2� 3e�2 + 15e�2e2z� e�2i�� ;h�1jei��rj � 2i = �20e�4ezp1� e2z(1 + e�2)6 e�3i�� ;h�2jei��rj � 2i = 10e�4(1� e2z)2(1 + e�2)6 e�4i�� ;e�i�� = e�x � ie�yje�x � ie�yj = ex � ieyp1� e2z ;e� = � 32a0 :
(16)

Ñëåäóåò îòìåòèòü, ÷òî äèïîëüíîå ïðèáëèæåíèå âïðèíöèïå íå ïðèìåíèìî äëÿ îïèñàíèÿ ïèêà, îáóñëîâ�ëåííîãî ðàññåÿíèåì ñ èçìåíåíèåì òåðìà, ïîñêîëüêóñîîòâåòñòâóþùèå ìàòðè÷íûå ýëåìåíòû îáðàùàþòñÿâ íóëü â ýòîì ïðèáëèæåíèè.Â ìíîãîýëåêòðîííîì ñëó÷àå çàäà÷à ñâîäèòñÿ ê îä�íîýëåêòðîííîìó ñëó÷àþ ïóòåì ïåðåõîäà ê ïðåäñòàâ�ëåíèþ âòîðè÷íîãî êâàíòîâàíèÿ [18℄, â êîòîðîì ñïè�íîâàÿ ÷àñòü îïåðàòîðà F áóäåò èìåòü âèäF� = Xm0m dym0#dm"fm0m;F+ = Xm0m dym0"dm#fm0m;Fz = Xm0m� �dym0�dm�fm0m;fm0m = hm0jei��rjmi: (17)Îñîáåííîñòè ñèììåòðèè ìíîãîýëåêòðîííîé ñè�ñòåìû òàêîâû, ÷òî âñå ìàòðè÷íûå ýëåìåíòûhHSjFjLSi îáðàùàþòñÿ â íóëü, ïîýòîìó ïðîíàáëþ�äàòü â ýêñïåðèìåíòå ïî íåóïðóãîìó ìàãíèòíîìóíåéòðîííîìó ðàññåÿíèþ ïåðåõîä ìåæäó ýòèìè äâó�ìÿ ñîñòîÿíèÿìè íåâîçìîæíî. Ìàòðè÷íûå ýëåìåíòûhISjFjLSi îòëè÷íû îò íóëÿ è, åñëè IS-ñîñòîÿíèåîáëàäàåò ýíåðãèåé, ñðàâíèìîé ñ ýíåðãèÿìè LS- èHS-ñîñòîÿíèé, òî ñîîòâåòñòâóþùèé ïèê ìîæíî îáíà�ðóæèòü â äâàæäû äè��åðåíöèàëüíîì ñå÷åíèè ìàã�íèòíîãî ðàññåÿíèÿ íåéòðîíîâ.

Ïðè íàõîæäåíèè âåëè÷èíû ïèêà ïðåäïîëàãàëîñü,÷òî âñå ýíåðãåòè÷åñêèå âåëè÷èíû, âõîäÿùèå â ãà�ìèëüòîíèàí (6), äëÿ IS-ñîñòîÿíèÿ òå æå, ÷òî è äëÿHS. Â òàêîì ñëó÷àå âûðàæåíèÿ äëÿ èñêîìûõ ìàò�ðè÷íûõ ýëåìåíòîâ (15) áóäóò èìåòü âèähISjFzjLSi = �0:3062ijf2 �1j sin��;hISjFxjLSi = i (�0:0722jf21j sin�� ++0:1768 jf10j sin��+0:1250jf20j sin 2�� �� 0:1021jf1 �1j sin 2��+0:1021jf2 �2j sin 4��) ;hISjFyjLSi = i (0:0722jf21j 
os�� � 0:1768 �� jf10j 
os�� + 0:1250jf20j 
os 2�� �� 0:1021jf1 �1j 
os 2���0:1021jf2 �2j 
os 4��) : (18)
Â ñëó÷àå ïîëèêðèñòàëëè÷åñêîãî îáðàçöà àìïëè�òóäà ïèêà â äâàæäû äè��åðåíöèàëüíîì ñå÷åíèèíåóïðóãîãî ìàãíèòíîãî ðàññåÿíèÿ íåéòðîíîâ, ñîîò�âåòñòâóþùåãî ïåðåõîäó LS ! IS, ìîæåò ñîñòàâëÿòü� 10�1�10�2 îò àìïëèòóäû õîðîøî íàáëþäàåìîãîýêñïåðèìåíòàòîðàìè ïèêà, îáóñëîâëåííîãî ïåðåõîäà�ìè âíóòðè ðàñùåïëåííîãî òðèïëåòà â HS-ñîñòîÿíèè.Îáíàðóæåíèå ïîäîáíîãî ïèêà ðåøèëî áû âîïðîñ îðåàëèçàöèè IS-ñîñòîÿíèÿ Co â ñîåäèíåíèè LaCoO3.5. Â çàêëþ÷åíèå îòìåòèì îñíîâíûå ðåçóëüòàòûðàáîòû. Â ðàìêàõ ãàìèëüòîíèàíà, ïðåäëîæåííîãî[16℄ äëÿ îïèñàíèÿ ýêñïåðèìåíòà ïî ÝÏ�, ðàññ÷èòà�íû àìïëèòóäû è ïîëîæåíèÿ ïèêîâ, îáóñëîâëåííûõïåðåõîäàìè âíóòðè íèæíåãî òðèïëåòà HS-ñîñòîÿíèÿèîíà êîáàëüòà. Ñðàâíåíèå ñ ýêñïåðèìåíòîì ïîêàçà�ëî õîðîøåå ñîîòâåòñòâèå ìåæäó òåîðåòè÷åñêèì ðàñ�÷åòîì è ýêñïåðèìåíòàëüíûìè äàííûìè. Ïîêàçàíî,÷òî åñëè IS-ñîñòîÿíèå îáëàäàåò ýíåðãèåé, ñðàâíèìîéñ ýíåðãèÿìè LS- è HS-ñîñòîÿíèé, òî ïèê, ñîîòâåò�ñòâóþùèé ïåðåõîäó èç LS- â IS-ñîñòîÿíèå, äîëæåííàáëþäàòüñÿ. Â ïðåäïîëîæåíèè, ÷òî ãàìèëüòîíèàí,îïèñûâàþùèé IS-ñîñòîÿíèå, ñîäåðæèò òå æå ýíåðãå�òè÷åñêèå ïàðàìåòðû, ÷òî è ãàìèëüòîíèàí HS-ñîñòîÿ-íèÿ, ïîëó÷åíà îöåíêà àìïëèòóäû ïèêà, ñîîòâåòñòâó�þùåãî ïåðåõîäó èîíà êîáàëüòà èç LS- â IS-ñîñòîÿíèå.Àâòîð âûðàæàåò áëàãîäàðíîñòü Â. Â. Âàëüêîâó,Å. Ñ. Êëåìåíòüåâó è Ï. À. Àëåêñååâó çà ìíîãî÷èñ�ëåííûå äèñêóññèè è ïîñòîÿííîå âíèìàíèå ê ðàáîòå.�àáîòà âûïîëíåíà ïðè ïîääåðæêå �ÔÔÈ(ãðàíòû ��13-02-00523 À, 14-02-31280 ìîë_à,13-02-98013).655



À. Ä. Ôåäîñååâ ÆÝÒÔ, òîì 146, âûï. 3 (9), 2014ËÈÒÅ�ÀÒÓ�À1. Í. Á. Èâàíîâà, Ñ. �. Îâ÷èííèêîâ, Ì. Ì. Êîðøóíîâè äð., ÓÔÍ 179, 837 (2009).2. Y. Tanabe and S. J. Sugano, J. Phys. So
. Jpn. 9, 766(1954).3. Z. Ropka and R. J. Radwanski, Physi
a B 312, 777(2002).4. S. Nogu
hi, S. Kawamata, and K. Ohuda, Phys. Rev.B 66, 094404 (2002).5. M. W. Haverkort, Z. Hu, J. C. Cezar et al., Phys. Rev.Lett. 97, 176405 (2006).6. M. Medarde, C. Dallera, M. Grioni et al., Phys. Rev.B 73, 054424 (2006).7. K. Sato, A. Matsuo, K. Kindo et al., J. Phys. So
. Jpn.78, 093702 (2009).8. T. Saitoh, T. Mizokawa, A. Fujimori et al., Phys. Rev.B 55, 4257 (1997).9. Ñ. �. Îâ÷èííèêîâ, Þ. Ñ. Îðëîâ, ÆÝÒÔ 131, 485(2007).

10. L. Cra
o and E. Muller-Hartmann, Phys. Rev. B 77,045130 (2008).11. Â. Í. Ëàçóêîâ, Ï. À. Àëåêñååâ, Í. Í. Òèäåí è äð.,Ïèñüìà â ÆÝÒÔ 76, 353 (2002).12. Å. Â. Íå�åäîâà, Í. Í. Òèäåí, Ê. Ñèìåíñìåéåð è äð.,ÆÝÒÔ 132, 19 (2007).13. R. Ballou, arXiv:0706.0335v1.14. S. W. Lovesey, Theory of Neutron S
attering fromCondensed Matter, Vol. 2, Clarendon Press, Oxford(1986), p. 310.15. M. Ta
hibana, T. Yoshida, H. Kawaji et al, Phys. Rev.B 77, 094402 (2008).16. Z. Ropka and R. J. Radwanski, Phys. Rev. B 67,172401 (2003).17. A. Podlesnyak, S. Streule, J. Mesot et al., Phys. Rev.Lett. 97, 247208 (2006).18. Ñ. �åéìñ, Òåîðèÿ ìíîãîýëåêòðîííûõ ñèñòåì, Ìèð,Ìîñêâà (1976).

656


