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!国家自然科学基金（批准号：#’)"!$%*）和河南省自然科学基金（批准号：’&!$(%$$$）资助的课题+

计算了,-./01中,-*2离子自旋3轨道耦合对磁光效应的影响，计算结果表明，,-*2离子基态的自旋3轨道耦合

对磁光效应有很大影响，4565758旋转与!9（基态的自旋3轨道耦合系数与其正常值的比值）不是线性关系，在!9约

为$:*时，4565758旋转有明显的峰值，激发态的自旋3轨道耦合对磁光效应影响很小+

()!!："&%$;；"(%$

# 引 言

近年来，磁光效应的研究取得了较大的进展，自

旋3轨道耦合、塞曼效应、晶格参量等微观机理，尤其

是自旋3轨道耦合对磁光效应的影响，文献中已有一

些报道+<=>-?-6［#］对 <@A=的理论分析，主要结论

是磁光系数与自旋3轨道耦合强度近似线性关系+
BCC-@--6等［%］在对D=金属的研究中指出，E-66效

应主要由自旋3轨道耦合所致，E-66旋转与自旋3轨

道耦合强度成线性关系+F=G@@-和HII-@［*，!］指出，

A=./01的强4565758旋转是A=*2离子激发态自旋3
轨道耦合使其激发态产生大的能级劈裂所致+然而，

这些研究缺乏系统的理论计算，自旋3轨道耦合在磁

光效应中的作用还不清楚+我们曾对J6./01和

J64*作过系统的计算，结果表明，J6*2离子激发态

的自旋3轨道耦合对磁光效应的影响很小，而基态自

旋3轨道耦合的影响却很大，当基态自旋3轨道耦合

系数约为正常值的$:*倍时，4565758旋转出现峰

值［(］+,-./01是一种性能优良的新型的磁光材料，

它是迄今最强磁光效应的材料，我们以前的系统理

论研究［)，"］，对实验现象作了很好地解释，但其强磁

光特性的微观机理还有待进一步研究+系统研究,-
./01自旋3轨道耦合对强磁光效应的作用是不可少

的，不仅具有重要的理论意义，而且具有重要的应用

价值+本文用量子理论系统计算了,-*2离子!9和

(7自旋3轨道耦合对磁光效应的影响及其温度特

性，所得结论与J6./01［(］一致+

% 计算理论

在,-./01中，作用于,-*2离子的微扰哈密顿

量可写为

!"!>G#!K9#!-L， （#）

式中!>G是自旋3轨道耦合作用项，!K9是晶场，!-L
是超交换作用项，根据作用的强弱程度，首先求解久

期方程

"〈$$%&!>G#!K9&$’$’%〉()K!$$’!$*$’*""$，（%）

得到各种情况下!>G2!K9引起的,-*2离了!9和(7
能级劈裂和所属的波函数，进而求解久期方程

"〈"+&!>G#!K9#!-L&",〉()M!+,""$，（*）

得到最终的能级和波函数，式中〈"+#!>G2!K9#"+〉

和#"+〉是由（%）式得到的本征能级和所属本征波函

数+根据分子场近似，超交换作用可表示为［&］

!-L"%#A!-.*， （!）

其中!- 是两个/01分子自发磁化的分子场，可写

为

!- "/$（##$0）1/01， （(）

式中1/01是两个/01分子自发磁化的磁矩［’］+
,-*2离子!9和(7之间由电偶极跃迁产生的
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式中"为单位体积内+,-.离子数；#为/01晶体

的平均折射率；(&’是频率因子；"’〉，"&〉分别是

+,-.离子23和4$的波函数；〈&"*5"’〉，〈&"*.
"’〉分别是左右圆偏振光激发的电偶极跃迁矩阵

元；#’是"’〉态的占有概率,频率因子(&’可写为

(&’!
$(（$(&’+$(+%(&’）

（$(&’+$($%(&’）($2$(%(&’
, （6）

（6）式中$为入射光的圆频率，"$&’为"&〉和"’〉态

的能级差，"%&’为谱线半宽度，在远离共振峰处，频

率因子可化为

(&’!
$(

$(&’+$(
, （7）

占有概率为

#’!
,+-’／./

!
’
,+-’／./

, （)）

- 计算结果与讨论

为计算方便，23和4$的自旋8轨道耦合分别写

为&3’3!·"和&$’$!·"的形式，’3和’$分别为23和

4$自旋0轨道耦合系数的正常值，&3和&$在’—2
之间取适当值,为便于比较，计算中所用参量全部取

自文献［*，6］,
在磁光效应的理论研究中，晶场能级和波函数

是非常重要的，不仅决定磁光的主要性能，而且决定

磁光谱的主要特征,在&3和&$分别取不同值时，由

（(）式求得相应的晶场能级和波函数，表&列出了23
态的计算结果,&39&时的计算结果与文献［6］完全

相同,

表& +,-.离子23态的晶场能级（:;5&）

&3 能 级#

’ 5&-’6,&7 5&’)7,)- 562*,24 544&,&2 52*7,)( &24*,’( (6&*,*&

’,& 5&-(6,7( 5&&’*,4& 56(4,() 5*&(,(7 52’*,24 &24*,(& (6((,&4

’,- 5&27-,-2 5&&&6,’& 57(-,4& 5467,62 5((’,)’ &24),’- (6*2,27

’,4 5&6’4,)- 5&&42,6- 5&’&’,’4 52&&,-4 5-’,27 &26’,&* (72(,2’

& 5(-(’,)6 5&*44,’) 5&(-4,72 26,-4 227,2) &462,&& -&2&,)4

( 5-4)-,*7 5(767,’7 5(’&(,27 ))7,(7 &2’),7’ (&-&,6- -)22,22

2 5*&*&,62 542’6,’2 52(**,74 ()(&,*2 ---*,7) -7&&,7( 46*4,(6

#表中能级都具有二重简并性,

在&$9&条件下，由（*）式分别计算了&3取不

同值时室温下的磁光谱，计算结果表明，&3不改变

磁光谱的特征，但对磁光谱的绝对值有很大影响，图

&给出了&3分别为’<&，’<-和&时的计算结果，其

中&39&的计算结果与文献［*，6］完全相同,在&39
&条件下，&$取不同值时的磁光谱计算结果几乎没

有变化，为了使图清晰可辨，在图&中仅给出了&$
9&和&$9’时的计算结果,由图&可以看出，当&3
9’<&时，谱线强度虽小于&39&的强度，但已达到

出人意料的程度，当&39’<-时，谱线强度远远大于

&39&的强度，这个结果更是出人意料的,
为了弄清!"#"$"%旋转随&3和&$的变化规律

及其温度特性，在入射光波长为&9*--=;，温度分

别为()2，&4’和4’>条件下，当&$9&时，计算得

到!!与&3的关系曲线，当&39&时，计算得到!!
与&$的 关 系 曲 线 ，计 算 结 果 分 别 如 图(和 图-所 图& +,?/01室温下的磁光谱计算结果

示,由图(可见，!!与&3并非线性关系，&3约在’<-
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图! 波长为"##$%，&’()*+的,-.-/-0旋转与基态!1的

关系（!/23）

图# 波长为"##$%，&’()*+的,-.-/-0旋转与激发态!/
的关系（!123）

处导致",出现明显的峰值，随温度降低",的峰值

更加尖锐!图#的计算结果表明，激发态的自旋"轨

道耦合对磁光效应几乎没有影响!
由表3可以看出，晶场能级的劈裂随!1的增大

而增大，如果单从能级劈裂去推测，就会得到磁光效

应随基态自旋"轨道耦合的增强而增强的结论!事实

上，自旋"轨道耦合对波函数的影响致关重要，计算

表明，自旋"轨道耦合对波函数的影响主要表现在对

矩阵元〈##!$%!##〉和〈##!$%!#&〉的影响上，其中

〈##!$%!##〉的绝对值随自旋"轨道耦合强度增大而

减小，当!1分别为4和3时，对应的〈##!$%!##〉值

分别为5467和5463847，由（9）式可知，超交换作

用随自旋"轨道耦合强度增强而减弱，从而使基态能

级劈 裂 减 小!在 较 低 晶 场 能 级 的 波 函 数 之 间，

〈##!$%!#&〉的绝对值也随自旋"轨道耦合强度增大

而减小，使基态波函数中各晶场波函数的相互混合

减弱，在同一对!’〉与!(〉之间，使左、右圆偏振光激

发的两个电偶极跃迁矩阵元绝对值差值减小!由此

可见，自旋"轨道耦合对波函数的影响能导致磁光效

应减弱!&’()*+和:.()*+都在!1大约为46#时

,-.-/-0旋转出现峰值的原因，有待进一步研究!

9 结 论

本文用量子理论系统计算了&’()*+晶体的自

旋;轨道耦合在磁光效应中的作用，主要结论如下：

3）&’()*+中&’#<离子基态自旋;轨道耦合对磁光

效应作用很大，但,-.-/-0旋转与!1不是线性关

系，在!1约为46#时，,-.-/-0旋转出现较强的峰

值=这个结论与文献［3，!］不同=!）&’#<离子激发态

自旋;轨道耦合虽然对激发态的能级和波函数有很

大影响，但对磁光效应几乎没有作用，当!/在4—9
之间变化时，,-.-/-0旋转几乎没有变化，即使令!/
24时，,-.-/-0旋转也没有多大变化=这个结论与

文献［#，9］完全不同=以上两个结论与:.()*+晶体

的结论［7］一致=

［3］ >=?=@AB’%’.，)!*+,-!*+,-!*+./0!，!"（3CDD），!"8=
［!］ :=@=EFF’$’’.，G=HIAJKI，L=@-M.’.，G=?MNO’.，1!2345!，

#$$（3CC!），#4C=
［#］ +=,=>AP$$’，+=QOO’$，)!6778!2345!，!%（3CC#），"3!8=
［9］ +=,=>AP$$’，+=QOO’$，)!6778!2345!，!&（3CC9），"#8!=

［7］ G=R=)-$S，)=TM，@=+MAOOPI，)!2345!：9:-(/-5!*+../0，’’
（3CCC），#!CC=

［"］ G=R=)-$S，+=)=UK-$S，)=TM，93#-/5/$;#/-;/<=88/.#-，%$
（3CC#），3D"4（A$&KA$’B’）［杨杰慧、张国营、徐 游，科学通

报，%$（3CC#），3D"4］=
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