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1 . ВВЕДЕНИЕ 

В последнее время метод неупругого рассеяния тепловых нейтро

нов широко применялея при исследовании кристаллического элект

рического поля /КЭП/ в металлических редкоземельных веществах. 
Этот метод позволяет непосредственно получать информацию 

о взаимодействии КЭП с 4f -электронами редкоземельных ионов. 

В трехвалентных ионах редкоземельных элементов максимум плотно

сти электроновнезаполненной 4f-оболочки расположен ближе к яд

РУ, чем максимумы 5s- и 5р-оболочек, поэтому 5s- и 5р -электроны 

экранируют воздействие КЭП на 4f -электроны. Энергия взаимо
действия КЭП с 4f-электронами /-10 ТГц/ в большинстве случаев 

на порядок меньше~энергии спин-орбитального взаимодействия, ко

торым определяется мультиплетная структура уровней свободного 

иона. Под действием КЭП мультиплеты расщепляются в соответствии 

с симметрией расQоложения редкоземельного иона в кристалле. Если 

величина отношения энергии этого расщепления к разности энергий

между основным и первым возбужденным мультиплетом мала, то мож~о 

считать, что ниже комнатной температуры ион находится в основном 

муль типлетном сос тоянии с моментом количества движения J /l/. 
Спектры неупругого рассеяния неЙтронов содержат информацию об 
энергиях переходов между подуровнями расщепленного основного 

состояния мультиплета, интенсивностях и ширинах переходов. Ши

рины линий содержат информацию о взаимодействиях 4f -электронов 
между собой и с другими элементарными Возбуждениями /фононами, 

электронами прцводимости и т.д./. 

Обработку экспериментальных -спектров можно проводить в два 
этапа. На первом производится грубая подгонка параметров КЭП 
к экспериментальным ,данным путем расчета на дискретном множестве 

этих параметров. При этом учитываются сведения, полученные на 

основе анализа других экспериментальных данных /например, све

дения о низшем состоянии ~ при изучении низкотемпературного по

ведения восприимчивости; о первом возбужденном состоянии - при 

исследовании температурного хода теплоемкости/. На втором этапе 
производится подгонка параметров КЭП и других величин /ширин 

линий переходов, величины молекулярного поля, эффективного маг
нитного момента/ методом МНК. 
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2. ПОИСК В ПРОСТРАНСТВЕ ПАРАМЕТРОВ КЭП 

В СЛУЧАЕ ГЕКСАГОНАЛЬНОй СИММЕТРИИ 

В веществах, в которых рассматриваемый редкоземельный ион 

не имеет кубической симметрии, гамильтониан взаимодействия КЭП 

с 4f -электронами содержит больше двух параметров, и это услож

няет процедуру поиска параметров, которые описывают эксперимен

тальные спектры неупругого рассеяния нейтронов. Гамильтониан 

4f -электронов в гексагональном КЭП имеет вид/V 

н .41 0о о 0 о о 0 о б б 
CEF"'tl2 2+ В4 4 + Вб 6 + В606 • 

где O'f- эквивалентные операторы Стивенса, а B'f- набор пара
метров КЭП. Часто используют другую запись гамильтониана / З /~ 

о о о о . о о об 
HCEF"' W {(1-IYI )-.1. +у[ х-4 + (1-l xJ )((1-l zl )-6 + z - 6-)] !, /1/ 

F2 . F 4 Fб F66 

в которой параметры х , у и z определены в диапазоне 1-1 , + 11, 
а w - масштаб расщепления уровней. Значения Fi /i = 2,4,6,66/ 
для различных ионов указаны в/ 2/. Путем диагонализации этого га
мильтониана получаем энергетические уровни En и соответствующие 

коэффициенты волновых функций 1 rn > в базисе функций 1 J ,J z). 
Интенсивность магнитных дипольных переходов IГn > -+ 1 Гm > при 
неупругом рассеянии нейтронов пропорциональна выражению/4/ : 

k -2W(к, Т) · 2 1nm"' Гf2(к)е Pn(Т)I<ГmiJJ.IГn>l • /2/ 
-+ -+' 

где kr и ki - волновые векторы рассеянного и падающего нейтро-

нов соответственно; e-2W -фактор Дебая-Уолллера; р0 (Т)- засе
ленность исходного состояния при температуре Т; JJ.- компонен

та оператора ! , перпендикулярная ~ .. k r- k i; f(к) - магнитный 
формфактор. Для сравнения теории с экспериментом необходимо 

еще учесть функцию разрешения спектрометра. 

На основе экспериментальных спектров определены число пере
ходов n, энергии переходов ek и их экспериментальные ошибки 1!i ek, 
относительные интенсивности переходов ik и их ошибки l!iik ( k = 
= 1, ... , n ) для некоторых случаев при различных температурах, 

области передач энергии, где магнитные переходы не видны. При 
определении параметров можно использовать и другие данные, на

пример информацию об основном состоянии. Поиск параметров х 

У и z производится равномернь1м шагом 1!i х, /!i у , l!i z 1 который 
обычно не меньше 0,02/ в определенной области в диапазоне 
/-1 ,+1/ для х, у и /0,1/ -для z. Сравнение теоретических 
и экспериментальных данных на этом этапе производится тремя 

последовательными шагами: 1/ сравниваются энергии переходов; 
2/ сравниваются относительные интенсивности; 3/ проверяются 
дополнительные экспериментальные данные. 
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Ниже мы подробно остановимся на рассмотрении двух первых 
шагов. 

1. В предположении w-1 по /1/ вычисляются уровни энергий 
Е (p.-1, ... ,r) и энергии переходов ск "'с 11 11 .. Е" -Е,. (к-1, ... ,v), 

ll r-} r2 ,.. 2 r 1 
где т.< 2J + 1- число различающихся уровней, а v < r(r-1)- число 

- 2 
ненулевых магнитных дипольных переходов. Например, дл~ Nd 3+ 
J = 9/2, 2J + 1 = 1 О, т = 5, v = 8. Сравним отношения рассчитан
ных энергий переходов р к • с 1 с ! (к 1.< к 2 , к 2 - 1, ... , v) - число 

К1 2 К 1 К 2 . 

их равно v (v- ~/2 - с наблюдаемыми. В эксперименте наблюдается 
n переходов, и из них можно составить n(n-1) отношений: 

ek 
[ - ....:l.. klk2 ek 

2 

(k 1 ~k 2 , k2 .1, ... ,n), 

их статистические погрешности равны 

• l!iekt /!iek.t.. 
l!irk k "'rk k (-- +--). 

1 2 1 2 е~с 1 ek
2 

, 

В каждой дискретной точке пространства параметров сравниваются 
отношения Рк1 к 2 и rk

1
k2 при различных индексах и находятся та-

кие к 1 , к 2 , k 1 , k 2 , при которых выполняются неравенства 

1 р - ·rk k 1 .< l!irk k . Если это неравенство выполняется хотя 
К1 К 2 1 2 - 1 2 

бы для n( n -1) 1 2 отношений r, то для этой точки пространства па-

раметрое вычисляется совокупность масштабных коэффициентов w = 
ek 1 е k 2 

= ---- (для соответствующих к 1 , к 2 , k 1 , k 2) и их статис-
с ( 
к1 к2 /!iek Леk 

тические погрешности 1!i w • --1+ --2. Если не менее n . парамет-
ск1 ск2 

ров w попадает в один интервал длиной /!iw,тo из них выбирается 

один представитель w•/5/, Этот масштабный множитель должен удов-
летворять условию 1 ek - w' с 1 .< 1!i е k ,/!iw' с для всех k 1-1, ... ,n 

} К} } К} 

и к 1 -1, ... ,v, которое позволяет идентифицировать наблюдаемые пе
реходы. 

2. Далее проводится сравнение Интенсивностей. Если в интер
вал nогрешности одного экспериментального перехода попадает не

сколько теоретических, то их интенсивности необходимо сложить 

вместе. Надо еще учесть влияние функции разрешения спектрометра, 
вводя фактор для каждой интенсивности. Таким образом nолучим 

3 



1 
r , 

для каждой заданной температуры Т теоретические значения ин

тенсивности 7Jk (Т) ', k - - l, ... ,n, которые необходимо сравнить с эк
спериментальными интенсивностями переходов i~с(Т), учитывая ста
тистические и ожидаемые систематические погрешности Ai~c(T~ 
Чтобы' исключить общий нормировочный множитель, сравнивается 
отношение теоретических и экспериментальных интенсивностей. 

Точка в пространстве параметра считается приемлемой, если для 

всех отношений выполняется неравенство 

ik1 Aik1 А -' ~с 2 
<---(-+--) - · i k i k i k • 

2 1 2 

li.k1 -·~1 
1k 7Jk 

2 2 

k1 ol k 2, k2 - 1, ••• , n, 

и, кроме того, расчет не приводит к другим переходам, интенсив

ности которых в исследуемом диапазоне энергии сильно отличаются 

от фона. 

Поиск параметров КЭП вышеописанным методом производится на 

ЭВМ . Для экономии машинного времени можно использовать подпро

граммы прямого расчета собственных значений и элементов матриц 

магнитных дипольных переходов в случае гексагональной симметрии 

любого рассмотренного редкоземельного иона. При этом учитывают

ся только те переходы между уровнями КЭП, матричные элементы 

которых разрешены правилами отбора. Программа выдает те наборы 

параметров, которые удовлетворяют экспериментальным данным, 

и для каждого набора параметров - энергии уровней и соответст

вующие им волновые функции, энергии переходов, их вероятности 

и относительные интенсивности при заданных температурах. 

3. ДАЛЬНЕйШАЯ ПОДГОНКА ПАРАМЕТРОВ МЕТОДОМ МНК 

Поиск параметров КЭП описанным в разделе 2 методом позволяет 
выделить несколько областей в пространстве параметров, которые 

более или менее удовлетворяют экспериментальным данным. Эта 
информация далее используется в качестве исходных параметров при 

дальнейшей П?дгонке методом МНК, при этом можно использовать 

дополнительные данные из других экспериментов, такие как темпе

ратурный ход магнитной восприимчивости, теплоемкости, электро

проводимости или зависимость намагниченности от внешнего магнит 

ного поля в упорядоченных веществах. При рассмотрении экспери

ментальных данных, полученных различными экспериментальными ме

тодами, необходимо учитывать их статистический вес, который за

висит от меры влияния параметров на измеренную величину. Сущест

вует ряд общих методов и программ для подГонки экспериментальных 
данных. Вполне успешно можно использовать системы подпрограмм 
MINUIT/6/ и FШПLr/7/. 

В данной работе для экономии машинного времени был разрабо

тан другой метод минимизации функции отклонения эксперимент~ль-
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ных значений от теоретических f(a 1 , .•• ,а е), зависящей от искомых 
параметров ai . В Р -мерном пространстве параметров в допустимой 

области задается исходная точка .а? • для которой рассчитывается 
градиент с компонентами g i .(дf/дai)a .• а~ и' конструируется 

1 1 

прямая в пространстве параметров: а . (Л)- a~+g . л;)r. g~. Миними-
1 1 1 i 1 

зация функции f осуществляется вдоль этой прямой, то есть под

гонка осуществляется по одному параметру Л, который варьируется 

в пределах от О до Л r • min (Лj , i= 1 ... "f)' где Лj - величина Л, при 
которой а i(Л) достигают одной из границ допустимой области. 
Поиск минимума функции f(Л) производится путем случайного выбора 

величины Л : Л 1 Е (0, Л 1 ), и сравнения f(O) и f(Л 1). Если f(O) > f(Л 1), 
поиск минимума ведется в интервале (Л 1,л 1 ), в противном случае, 

когда f(O).;Sf(Л 1 ), минимум находят в интервале (О,Л 1 ). Этот про

цесс повторяется до тех пор, пока длина интервала (Лk,Лk+ 1 ) не 

станет меньше заданного предела точности. В определенной таким 

образом точке пространства · параметров ai (Лmin) снова вычисляет
ся градиент функции f, конструируется прямая в направлении гра

диента, на которой вновь ведется поиск минимума f. Этот процесс 

повторяется до тех пор,пока значения минимумов f и расстояния 

между ними не окажутся в пределах заданных погрешностей. В этом 

методе предnолагается, что существует только один локальный ми

нимум функции в допустимых областях параметров. Если минимумов 

больше одного, вся процедура повторяется с самого начала с но

выми исходными значениями параметров а? • которые определяются 
случайным образом в допустимой области параметров. Если про
цедура приводит к уже найденной точке, делается еще несколько 

попыток, после чего поиск заканчивается. Обычно допустимые об

ласти пространства параметров, определенные при грубой подгон

ке, оказываются наименьшими и содержат только один минимум 

функции f. 
В тех сЛучаях, когда наблюдаемые спектры магнитного рассея

ния перекрываются с фононными спектрами, при подгонке парамет

ров КЭП необходимо учесть фононное рассеяние . Для этого предста

вим экспериментально измеренный спектр в виде 

S(l,T) =C0 (l,T) +P08 (l,T), 131 

где Co(l, Т). C(l, Т) D (l, Т) - спектр чисто магнитного, а P0 g:l,Т)= 
= P(l) D (l,T) B(l/T) -чисто фонанного рассеяния; D(l,T)- функ 
ция Дебая-Уолллера, а B(l/T) - функция базе-распределения . Вы

деление множителей В(l/Т) и D(l ,T) возможно при достаточно хоро
шем разрешении спектрометра, а простое сложение спектров магнит

ного и фонанного рассеяний допустимо только в случае пренебре

жимо малого магнитно-упругого взаимодействия между 4f-электрона

ми и фононами. Функции C(l,T) и P(l) пропорциональны дифферен

циальным сечениям неупругого рассеяния тепловых нейтронов на маг-
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Рис.2. Спектр, рассчитанньЩ 
по формуле /4/, и его теорети
ческая интерпретация по форму

ле 14 '1 для образца N dAl 3 
nри темnературах Tt = 90 К 
и Т2= 295 К. 

Рис,), Сnектр неуnругого рассея
ния нейтронов для образца NdA1 3 
nри темnературах Т 1 = 90 К и 
Т 2= 295 К, nолученньЩ методом 
времени nролета с обратной гео
метрией: линия 1/1'/- рассчи

танньщ сnектр магнитного рассея

ния; 2/2' 1 - р·ассчитанньщ по 
/5/ сnектр фононов и магнитных 
воэбуждений; S - сателлит быст

рых нейтронов; В е', В е - харак

теристики бериллиевого фильтра. 
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нитных и фононных Возбуждениях и содержат свертку с функций 
разрешения спектрометра. 

Измерив экспериментальные спектры при двух температурах, 
Т1 <Т2 ,можно исключить фононный спектр, составив комбинацию 

S(t, Т2 ) B(t /Т1) 

D(t,T 2) B(t/T2 ) 

S(t,T 1) 

D(t, Т 1) 
/4/ 

После этого определение искомых параметров осуществляется с по
мощью подгонки к теоретической кривой спектра 

B(E/Tt) 
С (t, Т2 ) '" ,~ ) - C(t ,Т 1 ). /4'/ 

Погрешности в этом случае возрастают. Можно пойти несколько иным 
путем и определять параметры путем подгонки экспериментального 
спектра S(E,T1) к спектру 
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· D(E ,Т 1 ) B(t/Tl) 
(S((,T2 )-C0 (E,T 2 )) ·+Со(Е,Т1 ), 

D с ( , т 2) в ( ( 1 т2 ) 
/51 

в который входит экспериментальный спектр S(E,T2) и рассчитан
ные магнитные спектры C0 (t, Т1 ) и С0 (( ,Т 2 ). Этой процедурой можно 

пользоваться, если есть возможность пронормировать теоретиче

ский спектр, например, когда в экспериментально измеренном 

спектре имеется область передач энергий с чисто магнитным пере

ходом. Если же эти магнитные переходы, например с энергии Ер , 
захватывают низкоэнергетическое фононное рассеяние, то его мож

но учесть, аппроксимируя фононный спектр при энергии Е<Ер де

баевским . В качестве примера на рис. 1 и 2 показаны спектры не
упругого рассеяния нейтронов в образце NdAlз и результаты их 

обработки с помощью выражений /5/ и /4'/. 
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alm of the lnterpretatlon is to obtaln parameter of crystalllne electгlc 
fleld actlng on 4f-electron of the rare earth lon. Thls goвl ls achieved 
ln two steps: 1) The parameters are chosen fгom а set of dlscrete para
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The lnvestlgatlon has been peгformed at the LaЬoratoгy of Neutгon 
Physlcs. JINR. 

Communlcatlon of the Jolnt lnstltute for Nuclear Research. DuЬna 1983 


