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ВВЕДЕНИЕ 
Соединение Nd-CuO. является родоначальником серии 

высокотемпературных сверхпроводников Nd„ Ce CuO. с 
отрицательными носителями заряда [1]. Физические свойства 
соединений, содержащих редкоземельные элементы (РЗЭ), в 
значительной мере обусловлены взаимодействием локализованных 
4f-электронов с кристаллическим полем (КЭП). Это в полной 
мере относится к Nd„Cu04. Наиболее детальную информацию о 
взаимодействии 4f-электронов с КЭП даёт неупругое магнитное 
рассеяние нейтронов (НМРН). Ранее в работах [2,3,4] методом 
НМРН уже исследовалось соединение Nd_Cu04. На наш взгляд, 
результаты этих исследований не являются удовлетворительными. 
Так, в [2] величина полного расщепления была оценена „30 мэВ, 
что противоречит [3,4] и результатам настоящей работы, где 
наблюдались переходы с основного уровня при передачах энергии 
„90 мэВ. в то же время модель, использовавшаяся для 
определения параметров КЭП в [3] и предполагающая влияние на 
расщепление в КЭП молекулярного поля, возникающего вследствие 
упорядочения спинов меди, представляется несколько 
искусственной. В частности, в наших экспериментах при Т=10К и 
разрешении 0.6 мэВ мы не наблюдали расщепления основного 
уровня, которое, согласно [3], должно составлять „0.76 мэВ. 
Кроме того, анизотропия магнитной восприимчивости, измеренная 
на монокристалле Nd_CuO. [5,6], не может быть объяснена с 
помощью значений параметров КЭП, определённых в [3,4]. 

В настоящей работе приводятся результаты исследования КЭП 
в Nd2CuO методом НМРН, которые интерпретировались с учётом 
смешивания основного и первого возбуждённого мультиплетов 
(J-J смешивание). Это позволило, наряду с хорошим описанием 
экспериментальных данных по НМРН, получить количественное 
описание результатов измерения магнитной восприимчивости. 

ЭКСПЕРИМЕНТ 
Поликристаллический образец Nd-CuO. был приготовлен с 

помощью обычной технологии (реакция в твёрдом состоянии [7]) 
и представлял собой диск 080 мм и толщиной 5 мм. 
Рентгеноструктурный анализ и нейтрон-дифракционные измерения 
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Времяпролётные спектры неупругого рассеяния нейтронов: 
а-спектр рассеяния на NcLCu04, Т=10К; 
б-спектр рассеяния на тон же образце, Т=80К; 
в-спектр рассеяния на La_CuO., Т=10К. 
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показали, что образец имел тетрагональную структуру 
(пространственная группа 14/иншп) с примесью других фаз не 
более з%. 

Эксперименты по НМРН проводились на установленном на 
импульсном реакторе ИБР-2 спектрометре по времени пролёта в 
обратной геометрии КДСОГ-М [8] с бериллиевым фильтром и 
пиролитическим графитом, находящимся в качестве кристалла-
монохроматора перед детектором. Измерения проводились на 
четырёх углах рассеяния одновременно (30°,50°,70 и 90 ) при 
температурах ю к и 80К и положительных передачах энергии. На 
рис.1 приведены спектры неупругого рассеяния нейтронов, 
просуммированные по четырём углам рассеяния при Т=10К (а) и 
80К (б). Как видно на рисунке, в спектрах Nd_Cu04 имеется два 
очень интенсивных пика при передачах энергии с,=21 мэв и 
е„=27 мэв и один менее выраженный при е

3 = 9 3 м э В с 

температурной зависимостью интенсивности (возрастание при 
понижении температуры), которая позволяет связать эти пики с 
переходами с основного уровня КЭП. В то же время в спектре 
при 80К при передачах энергии с.<*5.3 мэв и -и.9 мэв имеются 
два пика, появление которых связано с переходами с 
возбуждённых уровней КЭП. 

При количественном анализе полученных спектров очень важно 
по возможности корректно разделить магнитный и фононныи 
вклады. В данной работе в качестве оценки фононной 
составляющей мы использовали спектры неупругого рассеяния 
нейтронов, измеренные на соединении La„CuO. в аналогичных 
условиях. Несмотря на то, что соединения Nd_CuO. и La-CuO. не 
являются изоструктурными, распределение интенсивности 
рассеяния в зависимости от передачи энергии в областях, где 
отсутствует магнитный вклад, очень близки. Это даёт нам 
основания полагать, что фононные спектры обоих соединений 
подобны и поэтому спектры La„Cu04 могут быть использованы 
для оценки фононного вклада в рассеяние NcLCuO.. 

На рис.2 показан магнитный отклик NdpCuO. после вычитания 
спектров La,CuO. для температур Ю К (а) и 80К (б). 

4 3+ 
ОСНОВНОЙ МуЛЬТИПЛеТ Ig/2 и о н а N d в NdgCuO. ПОД 

действием КЭП, имеющего тетрагональную точечную симметрию 
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Времяпролётный спектр магнитного вклада в неупругое 
рассеяние нейтронов на Nd-CuO.: 

Точки - результат вычитания спектра La„Cu04 из спектров 
Nd 2Cu0 4; 

Линия - результат расчёта на основании найденных в работе 
параметров КЭП; 

а - Т=ЮК; б - Т=80К. 

(С. ) расщепляется на пять крамерсовских дублетов: ЗхГ, и 
2хГ?. Основываясь только на температурной зависимости, мы 
можем соотнести три перехода между уровнями КЭП при передачах 
энергии е^го.в, е2=27.3, и е3=93 мэв переходам с основного 
уровня, т.е. положение трёх из четырёх возбуждённых уровней 
известно. Неизвестно лишь положение четвёртого возбуждённого 
уровня. Если мы примем во внимание, что при температуре 80К 
появляются два новых неупругих пика, связанных с переходами 
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кэп с возбуждённых уровней при передачах энергии е.=5.3 мэв и 
11.9 мэв, то возможны два положения для четвёртого 
возбуждённого уровня: это либо 15.4 мэв, тогда е. и е 5 есть 
переходы с этого уровня на е и с„; либо 32.7 мэВ, в этом 
случае с и с 5 есть переходы на уровень 32.7 мэВ с с, и е„. 
Таким образом, качественное рассмотрение измеренных спектров 
позволяет установить две возможные схемы уровней 

з+ расщеплённого в КЭП основного мультиплета иона Nd в 
Nd 2Cu0 4. 

Гамильтониан кэп для случая тетрагональной точечной 
симметрии имеет вид: 

л «кэ„= * $ + в$ + в$ + eft + в & , »> 
где О_ ш - эквивалентные операторы Стивенса, B„ m - параметры 
КЭП. Гамильтониан вида (1) обычно используется для 
интерпретации данных по НМРН на соединениях, содержащих РЗМ, 
в предположении о малости расщепления основного мультиплета в 
КЭП по сравнению со спин-орбитальным расщеплением. Однако в 
данном случае полное расщепление основного мультиплета (93 
мэв) в сравнении с расстоянием до первого возбужденного 
J=ii/2 мультиплета „220 мэв не является малой величиной и 
поэтому необходимо учитывать J-J-смешивание. В данной работе 
мы принимали во внимание примешивание только ближайшего J=il/2 
мультиплета. Как показали численные оценки, смешивание с 
высоко лежащими J-состояниями несущественно. В этом случае 
эквивалентные операторы стивенса действуют в пространстве 
|J=9/2,J >, |J=11/2,J > (вид матричных элементов см. в [9]). 

В_ , содержащиеся в (1), при этом представляются в виде: 
„2m_ v 2m ,,9/2 х11/2х aJ ,х _ fl, x=J 

2 п"л=9/ 2Ь=11/2 2 П < J J } 2 n ' J " I 0' **J 

©„ - факторы Стивенса (значение см. также в [9]), a VgJ" -
параметры КЭП, общие для всех J-мультиплетов. 

Дважды дифференциальное сечение неупругого рассеяния 
нейтронов на переходах между уровнями КЭП в дипольном 
приближении имеет вид [10]: 2 

d " (gj-F(Q))2 *f_- Y. Р п
( Т ) | < Г т | Л 1 | Г п > | 2 - 6 ( Е п - Е п Г с ) ' ( 2 ) 

dndc k. m, n 
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где g. - фактор Ланде; F(Q) - магнитный формфактор; к. и к- -
модули волновых векторов соответственно налетающих и рассеянных 
нейтронов; РП(Т) - заселённость уровня, с которого исходит 
перр;год; <*\ 1М|1*\ П

> " матричный элемент компоненты полного 
момента, перпендикулярной вектору рассеяния (его квадрат 
описывает относительную вероятность переходов между уровнями 
с энергиями Е„ и Е„). 

Процедура . определения параметров гамильтониана КЭП 
сводится к поиску такого набора {В™}, который бы наилучшим 
образом описывал профили спектров НМРН с помощью выражения 
(2). Однако прямой поиск значений {В т} методом наименьших 
квадратов (МНК), как правило, не даёт адекватного описания 
спектров НМРН, т.к. результат зависит от выбора стартового 
набора. Поэтому мы использовали два различных подхода к 
определению параметров КЭП в данной работе. 

Как было показано при исследовании КЭП в соединениях 
REBa„Cu30„ [11], суперпозиционная модель позволила 
предсказать с хорошей точностью значения всех параметров, за 
исключением B;J, В работе [12] для соединения Nd_Cu04 также 
были сделаны оценки параметров КЭП в рамках суперпозиционкой 
модели и предсказаны следующие значения для V_ : 

V° =-35.7мэВ; V° =5.4мэВ; V* =210.7мэВ; И =139.0мэВ; 
4 о 4 о 

Первый подход состоял в использовании МНК с указанным 
набором в качестве начального. 

Другой путь оценки состоял в следующем. Гамильтониан (1) 
параметризовался в духе работы [13] таким образом, чтобы 
четыре параметра {а., i=i,2,3,4} могли варьироваться в 
ограниченном интервале [-1,+1], а масштабный фактор W мог 
быть получен из величины полного расщепления основного 
мультиплета. Сканирование знакоопределённой области 
параметров а, (знаки параметров были оценены в рамках 
суперпозиционной модели) с постоянным шагом Да.=0.02 и 
сравнение в каждой точке рассчитанных и экспериментально 
определённых характеристик спектров (положений и 
интенсивностей пиков) дало узкую область значений {ос.}, W, 
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которые достаточно хорошо описывали данные НМРН и в 
дальнейшем использовались как стартовые значения в 
окончательной профильной МНК-подгонке спектров. так, в 
частности, было установлено, что одна из двух возможных схем 
уровней, 0-21-27-32-93 мэв, не может объяснить температурный 
ход интенсивностей пиков в спектрах НМРН, а набор параметров 

о КЭП, который соответствовал этой схеме, имел значение В" по 
меньшей мере на порядок больший, чем можно было ожидать на 
основе измерений магнитной восприимчивости на 
монокристаллическом образце [5,6]. 

в результате мы получили следующий набор параметров КЭП: 
V° = -(20.3 ± 0.5) МЭВ, V° = -(34.1 ± 0.15) МЭВ, 
V? = (1.67 ± .С4) МЭВ, V* = (203.2 ± 0.6 ) МЭВ, о 4 
V? = (135.1± 0.3) МЭВ, 
С 

или в терминах B^ m = V̂ "J • вЦ2: 
r <4П 2П 2П 

В°= ( 13.0 ± 0.3)•10_2МЭВ, В°= (9.93 + 0.04)-10"3M3B, 
В° = -( 6.3 ± 0.14)-10_5МЭВ, В* = -(5.92 ± 0.04)•10_2МЭВ, 
О Ч 

Bf= -(5.09 ± 0.02)-10"3M3B. 
Сплошной линией на рис.2а,б показаны рассчитанные спектры 

НМРН для набора параметров КЭП, определённого в качестве 
наилучшего. Расчеты спектров НМРН велись с учётом функции 
разрешения спектрометра. В целом, как видно из рисунка, 
имеется хорошее согласие рассчитанных и экспериментальных 
кривых за исключением области переданной энергии „40 - 65 
мэв. Это связано с тем, что процедура разделения магнитного и 
фононного вклада в рассеяние нейтронов была лишь 
приближённой. 

ОБСУЖДЕНИЕ 
В данной работе на основе измерений спектров неупругого 

магнитного рассеяния нейтронов мы определили набор параметров 
гамильтониана КЭП и соответствующую схему уровней основного 

3+ мультиплета иона Nd в Nd-CuO.. При этом интерпретация была 
успешной, только если учитывалось смешивание основного и 
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РИС. 3 

Температурная зависимость обратной магнитной 
восприимчивости монокристалла Nd^CuO.. 

Магнитное поле параллельно кристаллической оси С : 
(Л) - экспериментальные данные [б]; 
сплошная линия - результат расчёта на основе найденного в 

работе набора параметров; 
Магнитное поле перпендикулярно кристаллографической оси С: 
(+) - экспериментальные данные [б]; 
пунктирная линия - результат расчёта. 

первого возбуждённого мультиплетсв. Предыдущие исследования 
этого соединения с помощью рассеяния нейтронов с точки зрения 
экспериментальных результатов не протинороч.п нашим данным, 
однако интерпретация существенно различается. 

Существенным моментом в оценке качества определения 
параметров КЭП является их способность дать описание 
макроскопических свойств, зависящих от расщепления в КЭП. Так, 
в работе [6] была измерена температурная зависимость 
магнитной восприимчивости *(Т) на монокристаллическом образце 
Nd,CuO.. Существенной особенностью оказалось почти полное 
отсутствие анизотропия при высоких (Т>150К) температурах 
(см.рис.3), что указывает на малость значения в . На рис.з 
сплошные линии представляют результат расчёта обратной 
магнитной восприимчивости на основании найденного набора 
параметров, при этом было учтено в приближении 

Я 60.00 ; 

0.00 ] | |ш| | | | | |ш| | | | | | |ми 
0.00 50.00 100.00 150.00 200.00 250.00 300.00 350.00 

температура К 
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молекулярного поля (x~ (T) = *~0(Т)-Л) влияние обменного 
взаимодействия, которое приводит к сдвигу всей кривой вдоль 
оси х~ • Как видно из этого рисунка, имеется хорошее согласие 
рассчитанном м экспериментально определённой в [6] магнитной 
восприимчивости, достигнутое при значении параметра 
молекулярного поля \ =-5.0 моль/эме. 

Наиболее близкие результаты исследования КЭП в NdoCu0. 
были недавно опубликованы в [4], где также учитывалось 
смешивание основного и возбуждённых мультиплетов. Однако 
величина и знак В„ отличаются от найденных нами. Расчёт 
спектров с предложенными в [4] параметрами даёт значительно 
худшее описание экспериментальных профилей НМРН, чем набор 
{vjjm}, найденный в данной работе. Вычисленная на основе 
значений параметров из [4] восприимчивость значительно 
отличается от экспериментально определённой. 

ЗАКЛЮЧЕНИЕ 
Найденный нами набор параметров гамильтониана КЭП 

находится в согласии с расчётами в рамках суперпозиционной 
модели [12] и даёт хорошее описание как профилей спектров 
НМРН, так и магнитной восприимчивости, измеренной на 
монокристалле. 
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