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Приведены и обобщены экспериментальные данные, свидетельствующие о существовании обменно-за-
висимого вклада в „одноионные“ константы спиновых гамильтонианов антиферромагнитно связанных пар
S-ионов в диамагнитных кристаллах.

Исследование влияния кристаллического поля на маг-
нитную анизотропию магнитоконцентрированного кри-
сталла сводилось в литературе к подбору изоструктур-
ного диамагнитного аналога с близкими параметрами
решетки (или серии аналогов) [1], в который вводилась
соответствующая примесь в количестве, необходимом
для наблюдения спектра электронного парамагнитно-
го резонанса (ЭПР) одиночных ионов. Энергетические
уровни, полученные на основе гамильтониана, запи-
санного в одноионном приближении и приближении
молекулярного поля для магнитоконцентрированного
кристалла с использованием констант, определенных из
данных ЭПР, являлись основой для расчета величи-
ны и температурной зависимости анизотропии. Однако
количественные оценки, выполненные таким образом,
показали существенное расхождение с данными, следу-
ющими из измерений анизотропии магнитоконцентриро-
ванного вещества [1,2]. При этом наблюдалось хорошее
совпадение экспериментальных и рассчитанных темпе-
ратурных зависимостей полей анизотропии [3]. Такая
ситуация была характерна почти для всех исследован-
ных соединений. В результате изучение анизотропии
с использованием изоструктурных диамагнитных анало-
гов зашло в тупик и работы такого сорта длительное
время не выполнялись. Возникшая проблема количе-
ственной оценки анизотропии решена в теоретической
работе [4], в которой, в частности, рассмотрен „одноион-
ный“ обменный механизм. Однако работа [4] достаточ-
но долго оставалась незамеченной экспериментаторами.
И только относительно недавно появились публикации
с привлечением эксперимента [5,6], связанные с ис-
следованием „одноионной“ обменной анизотропии. Для
учета „одноионного“ обменного вклада в анизотропию
магнитоконцентрированных кристаллов потребовалось
исследование парных взаимодействий в изоструктурных
диамагнитных аналогах методом ЭПР [6].
В настоящей работе обработаны и обобщены суще-

ствующие в литературе экспериментальные данные на
парах (кристаллы MBO3 + Fe3+ (M = Ga, In, Lu, Sc),
CaO+Mn2+, MgO+Mn2+, CsCdCl3 +Mn2+) для ак-
сиальной константы DS спиновых гамильтонианов [6–9]
с целью демонстрации существования обменно-зависи-
мых вкладов.

В гамильтонианах [6–9] большой изотропный обмен
приводит к шести состояниям, характеризующимся об-
щим спином S = s i + s j . Энергии этих состояний имеют
вид [6–9]

ES = (J/2)[S(S + 1) − s i (s i + 1) − s j(s j + 1)].

Здесь S — общее спиновое число, которое для каждого
мультиплета пары будет принимать одно из значений
S = s i + s j , s i + s j − 1, . . ., s i − s j ; s i = s j = 5/2; s i и
s j — спиновые числа ионов пары, J — параметр обмена.
Согласно [7,9], гамильтониан при сильном обменном

взаимодействии для каждого отдельного мультиплета
может быть представлен в терминах общего спина

H = gβHSz + (DS/3)O0
2(Sz ).

Здесь внешнее поле направлено вдоль аксиальной оси.
Анизотропные члены четвертого порядка не учитывают-
ся. Константа DS имеет вид [6–9]

DS = 3αSDdip + βSDcS ;

αS = (1/2)[S(S +1)+4s i (s i +1)]/(2S − 1)(2S +3), βS =
= [3S(S + 1) − 3− 4s i (s i + 1)]/(2S − 1)(2S + 3) являют-
ся нелинейными функциями S, которые приведены
в [6–9] и численно сведены в таблицу [7], Ddip —
константа дипольного взаимодействия, DcS — константа,
которая включает вклады кристаллического поля Dc f ,
локального искажения „чужой“ парой Dc0 и „одно-
инного“ обменного механизма A

√
S(S + 1). Экспери-

ментальные значения DcS могут быть определены из

Константы спинового гамильтониана обменно-связанных пар
S-ионов в диамагнитных кристаллах

Соединение A, Oe Dc0+Dc f , Oe Ddip, Oe D′
dip, Oe

CaO+Mn2+ 35.3 −183.8 −494.4 −498.9
CsCdCl3 +Mn2+ −89.7 557.2 −402.1 −407.9
MgO+Mn2+ −15.7 334.3 −567.9 −565.6
GaBO3 + Fe3+ −100 1194 −71 −82
InBO3 + Fe3+ −55 642 −70 −69
ScBO3 + Fe3+ −39 458 −68 −72.6
LuBO3 + Fe3+ −8 −9 −78 −77

1330



Обменная зависимость констант спинового гамильтониана антиферромагнитно связанных пар S-ионов 1331

Зависимость „одноионных“ констант DcS спинового гамиль-
тониана антиферромагнитно связанных ионов Mn2+−Mn2+
и Fe3+−Fe3+ в кристаллах CaO, CsCdCl3, MgO и MBO3
(M = Ga, In, Sc, Lu) от величины |Hex|/|J/gβ|.

выражения [6–8,10]

DcS = (DS/βS) − (3αSD′
dip/βS). (1)

Для описания экспериментальной зависимости исполь-
зована подгоночная функция

DcS(S) = (Dc0 + Dc f ) + A
√

S(S + 1).

Выражение для „одноионной“ обменной константы
A
√

S(S + 1) записано в такой форме, поскольку ани-
зотропное обменное взаимодействие всегда включает
параметр изотропного обмена. А каждый мультиплет
с общим спином S будет находиться в своем изотропном
обменном поле, возникающем при парном взаимодей-
ствии

|Hex| = (1/gβ)(∂|ES |/∂|S|)

= |J/gβ|
√

S(S + 1) ≈ |J/gβ|(S + 1/2).

Выражение (1) также согласуется с данными работы [4],
в которой получен член гамильтониана, описывающий
„одноионный“ обменный механизм в третьем порядке
теории возмущений, линейный, в частности, по изо-
тропному обменному взаимодействию. Эксперименталь-
ные результаты для констант спинового гамильтониа-
на DS в кристаллах MBO3 + Fe3+ (M = Ga, In, Lu, Sc),
CaO+Mn2+, MgO+Mn2+ приведены в виде зависимо-
стей от S в [6]. Из подгонки этих зависимостей ранее
были определены параметры спинового гамильтониана
Ddip, Dc0 + Dc f и A, лишь частично приведенные в ли-
тературе [6] (численные экспериментальные значения
констант DS для кристаллов CaO+Mn2+, MgO+Mn2+

опубликованы в [7]). Значения вычисленных для кри-
сталлов CaO+Mn2+, MgO+Mn2+, CsCdCl3 +Mn2+ из

зависимости DS(S) параметров Ddip, Dc0 + Dc f и A пред-
ставлены впервые (см. таблицу). Экспериментальные
данные для DS в CsCdCl3 +Mn2+ приведены в [10].
Экспериментальное значение константы дипольного

взаимодействия D′
dip = {D3−β3[Dc f +Dc0+A

√
12]}/3α3

с хорошей и более высокой точностью, чем Ddip, опре-
деляется из данных для мультиплета с S = 3. Константы
D3, (Dc0 + Dc f ) и A, необходимые для такого опреде-
ления, следуют из данных DS(S) [6,7,10]. Такой прием
определения константы дипольного взаимодействия D′

dip
позволил построить монотонные зависимости DcS(|Hex|)
(см. рисунок). Отметим, что при построении экспери-
ментальной зависимости (1) точка для S = 3 является
особенно чувствительной к погрешности определения
D3 и константы дипольного взаимодействия. Это связано
с малой величиной β3.
Таким образом, „одноионная“ обменная константа

включает корреляционную поправку
√

S(S + 1), кото-
рую необходимо учитывать при записи гамильтониана
для пар в терминах общего спина S. Как видно из
рисунка, такая запись должна носить общий характер.
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