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The Influence of Spin-coupling on the ESR-spectra of the Orthochromites YCrOz and LuCrOs

Polycrystalline samples of stoichiometric YCrO; and LuCrO; were investigated by ESR in the
temperature range between 140 K and 520 K. Although the orthochromites have a complicated
spin structure, the line width shows the temperature dependence of simple antiferromagnetic
systems. Up to a high degree the spectra have a Lorentzian line shape. The ESR intensity
confirms the predictions of a cluster model. The coupling energy describing the gap between the
bounded and the resonance state was found to be 4E =250 cm™~! for YCrO; and 4E = 210 cm™!
for LuCrOj;. There is a distinct relation between the excitation energy 4E and the volume V of
the elementary cell. Further calculations concerning the isotropic exchange interaction result in a
coupling constant of J = 5.55 cm™! for YCrO3 and J = 4.67 cm~! for LuCrO;.

Einleitung

Die Orthochromite stellen unter verschiedenen
Aspekten eine sehr interessante Gruppe von Verbin-
dungen dar. Hinsichtlich ihres Aufbaus stimmen sie
weitgehend mit dem Perowskitgitter iiberein, Katz
[1]. In dieser Naherung ergibt sich fiir das System
der Cr’*-lonen ein einfach-kubisches Teilgitter.
Eine solche Anordnung ist eine iiberaus giinstige
Voraussetzung, um die antiferromagnetische Kopp-
lung der Cr**-Ionen, wie sie hier regelmiBig beob-
achtet wird, iibersichtlich zu beschreiben. Im Rah-
men dieser Darstellung ist jedes Cr’*-lon mit
§=3/2 von sechs weiteren koordiniert, deren Spins
antiparallel zum jeweiligen Zentralspin angeordnet
sind. Mit diesen Strukturmerkmalen lassen sich
bereits wesentliche Eigenschaften dieser Verbin-
dungsklasse quantitativ erfassen, Koehler und
Wollan [2].

Genauere Untersuchungen zum Gitteraufbau,
wie sie von Geller [2], Geller und Wood [3] sowie
Bertaut [4] durchgefiihrt worden sind, weisen jedoch
auf ein orthorhombisches Gitter, dessen Elementar-
zelle aus vier leicht deformierten Perowskit-Ein-
heiten besteht. Im Gefolge dieser leichten Verzer-
rung gegeniiber der idealen Struktur treten zusitz-
liche Wechselwirkungen auf, von denen besonders
die antisymmetrische Austausch-Wechselwirkung
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[4] zu nennen ist. Unter ihrem EinfluB drehen alle
antiferromagnetisch gekoppelten Spins in eine ge-
meinsame Richtung (c-Achse) und erzeugen ein —
wenn auch nur geringes — ferromagnetisches Mo-
ment. Eine weitere Folge geringfiigiger Anderungen
bei Winkeln und Abstdnden ist das Auftreten zweier
Austausch-Konstanten J, und J,, die die Stiarke der
Wechselwirkung zwischen benachbarten Cr**-Spins
beschreiben. Dabei kennzeichnet J, die Kopplung
zu den vier nichsten Cr3*-Nachbarn in der (a, b)-
Ebene und J, die Kopplung zu den beiden ldngs der
c-Richtung des orthorhombischen Gitters.

Im Detail bedeutet das Ineinandergreifen meh-
rerer Wechselwirkungen eine erhebliche Erschwer-
nis beim Auswerten der experimentellen Ergebnisse.
In dieser Hinsicht sind auch noch Anisotropiefelder
der 2. Ordnung zu beachten, weil sie die ,leichten*
Richtungen der Untergittermagnetisierung entschei-
dend beeinflussen, Yamaguchi [5].

Mit dieser Problematik sind alle Messungen zum
statischen wie zum dynamischen Verhalten der
Spinkopplung in den Orthochromiten behaftet;
ebenso auch das Absorptions- und Emissionsver-
halten im Bereich der optischen Wellenldngen,
Tsushima, Aoyagi und Sugano [6]. Eine unter-
schiedliche Gewichtung der Wechselwirkungen ist,
abgesehen von der Grofenordnung, nur durch Ex-
perimente in unterschiedlichen Temperaturberei-
chen zu erzielen.

So ist z B. der EinfluB von Spinwellen auf das
optische Spektrum solcher Verbindungen lediglich
bei sehr tiefen Temperaturen nachzuweisen [6, 7],
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d.h. im magnetisch geordneten Zustand. Anderer-
seits lassen statische Messungen oberhalb des Néel-
Punktes Ty erwarten, dal nur noch die vom Ord-
nungszustand unabhédngigen Wechselwirkungen er-
faBBt werden. Das Anliegen dieser Arbeit ist es, die
im Bereich 7> Ty noch wirksamen Kopplungen
der Cr**-Ionen in Experimenten zur ESR quantita-
tiv nachzuweisen und eine Zuordnung ihres Bin-
dungstyps zu erreichen. Eine Untersuchung mit
diesem Ziel ist bislang noch nicht durchgefiihrt
worden, obwohl ESR-Messungen an den Seltenerd-
Chromiten von Vasilega et al. [8] sowie von Wein-
berg und Larsson [9] durchaus schon beschrieben
und diskutiert worden sind.

Die gleichzeitige Behandlung der beiden Verbin-
dungen YCrO; und LuCrOs;, die sich durch groBe
Ubereinstimmung in den Gitterabmessungen aus-
zeichnen [10], soll dabei ein Kriterium schaffen, um
die VerlaBlichkeit der angewandten Methode beur-
teilen zu konnen.

Experimentelles

Die Verbindungen YCrOj; und LuCrOj; sind aus
den wasserhaltigen Nitraten M(NO3);- 6H,O mit
M= (Y, Lu) und Cr(NO;);-9H,0 hergestellt wor-
den. Dazu wurden die Salze im vorausberechneten
Massenverhdltnis in HNO; gel6st. Nach guter
Durchmischung der Komponenten wurde die
Losung eingedampft, der Riickstand gemorsert und
im Platintiegel bei 1100 °C fiir 24 Stunden gegliiht.

Die Endprodukte waren polykrystalline Materia-
lien. Zur Absicherung der Stochiometrie sind
Debye-Scherrer-Aufnahmen durchgefithrt worden.
Rontgenographische Reflexe der Einzeloxide M,0;
bzw. Cr,O;, durch die sich ein gestorter Aufbau
bemerkbar macht, wurden nicht beobachtet.

Die ESR-Messungen sind dann an einem X-Band-
Spektrometer (BRUKER) im Temperaturbereich
zwischen 140 K und 520 K durchgefithrt worden.
Die Temperaturmessung erfolgte unabhingig von
der Regelung durch ein zusétzliches Thermoelement
im Probenrohrchen.

Fiir beide Verbindungen wurde im ganzen Tem-
peraturbereich eine symmetrische Resonanzlinie
von betrachtlicher Breite beobachtet. Stellvertretend
fir alle Messungen zeigt Abb. 1 am Beispiel von
YCrO; den Feldstarkeverlauf eines Absorptions-
Signals. Es ist formal mit groBer Genauigkeit durch
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Abb. 1. Linienform des experimentellen ESR-Signals

(Punkte) fir YCrO;. Die Kurve beschreibt ein Lorentz-
Profil nach optimaler Anpassung gemaB (2).

ein Lorentz-Profil zu beschreiben:
L(B) = Ly/[1 + (B— By/4B)*%?]. (1)

Hier steht By fiir das Feld bei maximaler Absorp-
tion, 4B reprasentiert die differentielle Halbwerts-
breite und « = 2/}/3. Da im Experiment die 1. Ab-
leitung der Absorption gegeben durch Wertepaare
(B;, L)) aufgezeichnet wird, erfolgte die Priifung
und Optimierung auf L’(B) von (1) mit Hilfe der
folgenden Fehlerfunktion

1 N
F(4B) = Vﬁ ; [L;— L (B)P- (2

Die systematische Analyse der Linienform fiihrte zu
dem Ergebnis, dal im untersuchten Temperatur-
bereich das Lorentz-Profil ohne Ausnahme reali-
siert wird. Der mittlere Einzelfehler nach (2) iiber-
stieg in keinem Fall 0,33%. Damit ist sichergestellt,
daB die Gesamtintensitit / der Cr**-Resonanz —
wenn auch nur mittelbar, so doch mit groBer Ge-
nauigkeit — durch den Ausdruck

I=kS(4B)? 3

beschrieben werden kann, Bljumenfeld et al. [11].
Hier stellt k& eine fiir das Linienprofil vorgegebene
Konstante dar, wahrend S den Spitze/Spitze-Ab-
stand des differenzierten Resonanzsignals wieder-
gibt. Die Giiltigkeit von (3) ist im folgenden ent-
scheidend.

Alle fiir die beiden Systeme sonst noch zu ermit-
telnden ESR-Parameter belegen das Bild von quasi-
freien Cr**-Spins. Denn bei YCrOj; findet man fiir
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den g-Faktor den Wert g = 1,973, fiir LuCrOj; nicht
weit daneben g = 1,968. Im untersuchten Tempera-
turbereich erweisen sich diese GroBen als praktisch
konstant. Die Linienbreiten dagegen sind tempera-
turabhingig. Bei Zimmertemperatur findet man die
Werte 4B =625 G fiir YCrO; bzw. 4B =705 G fir
LuCrOs;. Von diesen Betrdgen wie von der Linien-
form her bestétigen sie das von Van Vleck [12] und
Anderson und Weiss [13] sowie Mori und Kawasaki
[14] entwickelte Modell der Linienverbreiterung.
Danach wird die Linienbreite in magnetisch dichten
Systemen von zwei gegenldufigen Effekten bestimmt.
Die Dipol-Dipol-Wechselwirkung vergroBert 4B,
wahrend die Austausch-Wechselwirkung sie herab-
setzt.

Vor diesem Hintergrund ist nun festzustellen, daf3
gerade in YCrO; — als der Verbindung mit den
groBeren Abmessungen [10] der Elementarzelle —
die Kkleineren Linienbreiten beobachtet werden.
Dieser Sachverhalt ist formal aus dem Abstands-
gesetz von Dipolfeldern zu erkldren. Ausgangspunkt
einer solchen Uberlegung ist die Relation 4B ~ 1/r°,
Alsdann gilt es abzuschiatzen, mit welchen Folgen
die vorgegebene Elementarzelle auf den Einbau des
kleineren Lu®*-Ions anstelle von Y?* reagiert. Hier
erscheint die Annahme naheliegend, daB sich die
AbstandsgroBe r} iibereinstimmend mit dem
Volumen V der Elementarzelle dndert. Diese Deu-
tung wird durch die rontgenographischen Daten [10]
bestatigt; denn mit

[4B(Y)- V(Y)]:[4B (Lu) - V(Lu)] = 0,92

ergibt sich ein Wert, der nur um 8% von der Vorher-
sage abweicht. Die Aussage bezieht sich auf Daten
bei Zimmertemperatur.

Ausfiihrlich ist das Temperaturverhalten der
Linienbreiten in zwei Graphiken dargestellt wor-
den. Abbildung 2 zeigt die Ergebnisse fiir YCrO;.
Der starke Abfall bei 150 K ist noch als Folge der
magnetischen Phasenumwandlung bei Ty = 140,6 K
anzusehen [15]. Bei 7,=250K setzt ein nahezu
linearer Verlauf von 4B ein, der mit

4B(T)=4B(T)[1 = o*(T—=T)] “

und a* ~ 3,3-107%/K zu beschreiben ist. Dieses
Verhalten folgt jedoch nicht den thermischen Ab-
standsdnderungen des Gitters. Der Ausdehnungs-
koeffizient ist mit x~2-107%/K um etwa zwei
GroBenordnungen zu klein, um die Abnahme von
AB gemdf3 (4) richtig zu beschreiben. Die im
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Abb. 2. Die Signalhohe S und die differentielle Linien-
breite 4B des Resonanzsignals von YCrO; in Abhéngigkeit
von der Temperatur. Angaben in relativen Einheiten (rE).
Normierung der Linienbreite: 4B = 625 G fiir T = 290 K.

50 200 250 300 350

150 200 250 30 350

400 450 fD]O
TEMPERATUR (K]

Abb. 3. Die Signalhohe S und die differentielle Linien-

breite 4B des Resonanzsignals von LuCrO; in Abhingig-

keit von der Temperatur. Angaben in relativen Einheiten

(71_‘13).2 (?I}c()-rmierung der Linienbreite: 4B=705G fir
=29

gleichen Diagramm ausgewiesene Signalhohe S der
ESR zeigt gegeniiber 4B einen komplizierteren
Verlauf. Sie stellt bei variabler Linienbreite, wie
hier, jedoch keine charakteristische GroBe dar,
sondern wirkt erst mittelbar tiber (3) auf das Ver-
halten der integralen Intensitét ein.

Das Temperaturverhalten der entsprechenden
ESR-Parameter fiir LuCrOj; ist der Abb. 3 zu ent-
nehmen. In ihren wesentlichen Ziigen stimmen die
Kurven fiir beide Verbindungen iiberein. In Uber-
einstimmung mit der geringeren Néel-Temperatur
[15] von Ty=1124K ist fir LuCrO; eine allge-
meine Verschiebung zu niederen Temperaturen hin
zu beriicksichtigen. Im Rahmen der vorliegenden
Messungen ist nicht zu entscheiden, ob die bei
T=450K zu beobachtende Stufe fir 4B das
System in besonderer Weise kennzeichnet. Die zum
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Vergleich herangezogenen Messungen von Vasilega
et al. [8] sind in diesem Punkt nicht hinreichend
genau. Von den Autoren ist auch YCrOj; ESR-
spektroskopisch untersucht worden. Allerdings sind
die Resonanzparameter keiner weiteren Auswertung
unterworfen worden.

Wir werden im folgenden zeigen, da die in den
Abb. 2 und 3 dargestellten ESR-Parameter sehr
wohl geeignet sind, die Frage der magnetischen
Kopplungsenergie fiir den Bereich hoher Tempera-
turen quantitativ zu beantworten.

Spin-Kopplung fiir 7> Ty

Der Intensitatsverlauf der ESR bei einer Verbin-
dung mit starker antiferromagnetischer Kopplung
ist vom Autor in fritheren Arbeiten [16] bereits aus-
fiihrlich behandelt worden. Ausgangspunkt eines
dort diskutierten Modells ist — vereinfachend ge-
sprochen — die Annahme, da8 der Spin eines
bestimmten lons zunichst durch thermische An-
regung aus dem Zustand starker Kopplung in den
eines freien paramagnetischen Systems gehoben
werden muB, bevor er aus dem Mikrowellenfeld die
Energie A v absorbieren kann.

Fiir die Besetzungszahldifferenz 4N der an der
Resonanz beteiligten Niveaus ergibt die Theorie
[16] den Ausdruck
AN=N, hy exp[—4E/kT) ’ )

kT 1+ (2S+ 1)exp[—4E/kT)
wobei N, die Gesamtzahl aller Spins mit der
Quantenzahl S beschreibt und 4E die Anregungs-
energie fiir den Ubergang in den paramagnetischen
Zustand kennzeichnet. Die Temperaturabhiangigkeit
der GroBe AN und ihr unmittelbarer Zusammen-
hang mit der ESR-Intensitat / gemaB

I=qPuywdN (6)

schafft die Voraussetzungen, um die Energie 4E der
Spin-Kopplung den Experimenten direkt zu entneh-
men. Da nach Abragam und Bleaney [17] die
GroBen ¢ =apparative Konstante und Py =
Ubergangswahrscheinlichkeit zwischen den Zustin-
den [M> und |[M’> von T unabhingig sind,
reichen bereits die relativen Intensititen aus, um
AE eindeutig zu bestimmen. Fiir die graphische
Darstellung empfiehlt es sich, den rein parama-
gnetischen EinfluB abzutrennen. Dies gelingt durch
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den Ubergang zur reduzierten Intensitit Q gemiB

(DT
I(T)T,’

Die Temperatur 7| ist dabei als frei wahlbare
Vergleichstemperatur im MeBbereich zu verstehen.
Auch hinsichtlich der experimentellen Werte, die
die Intensitat gemdB (3) festlegen, bedeutet der mit
(7) vereinbarte Ubergang eine Vereinfachung: Der
Linienformfaktor & féllt heraus, solange das Linien-
profil konstant bleibt.

Eine Gegeniiberstellung von Theorie und Experi-
ment fiir YCrO; ist der Abb. 4 zu entnehmen. Der
Verlauf der experimentellen Werte ist danach in
guter Nidherung durch die Kopplungsenergie
AE =250 = 10 cm™! zu beschreiben. Hervorzuheben
ist die Ubereinstimmung bei den unteren Tempera-
turen. Denn wie der Abb. 2 zu entnehmen ist, sind
dort bereits betrichtliche Anderungen fiir Signal-
hohe und Linienbreite zu verzeichnen, mit denen
sich der magnetische Phaseniibergang bei Ty an-
kiindigt. Abbildung 4 weist andererseits zwischen
400 K und 500 K merkliche Abweichungen der ex-
perimentellen Werte aus. Fiir diesen Befund
machen wir thermische Instabilititen des MeBauf-
baus verantwortlich, die unmittelbar die Signal-
hohe S und dann iiber (3) und (7) auch Q beein-
fluBt haben.

Einen in dieser Hinsicht ungestdrten Verlauf zeigt
die Auswertung fiir LuCrO; in Abbildung 5. Dort
ist im gesamten Temperaturbereich eine gleich-
maBig gute Anpassung erreicht worden. Der Wert

Q(T.T)= 7
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Abb. 4. Temperaturverlauf der gemdB (7) normierten
ESR-Intensitat Q fiir das System YCrOj;. Die Kurve gibt

den Verlauf nach dem Modell der Spin-Kopplung fiir
T > Ty wieder.
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Abb. 5. Temperaturverlauf der gemdB (7) normierten
ESR-Intensitdt Q fiir das System LuCrO;. Die Kurve gibt
den Verlauf nach dem Modell der Spin-Kopplung fiir
T > Ty wieder.

der Kopplungsenergie ergab sich dabei zu
AE=210%* 10cm™".

Damit ist zundchst gezeigt worden, dafl das
Modell der Spinkopplung fiir den Bereich hoher
Temperaturen auch dann anwendbar ist, wenn die
untersuchten Systeme nicht einfach sind, sondern
neben der antiferromagnetischen auch noch weitere
Wechselwirkungen besitzen, die sowohl fiir die
magnetische Struktur als auch fiir die Spindynamik
von grof3er Bedeutung sind.

Diskussion

Die erfolgreiche Anwendung des Modells der
Spinkopplung fiir 7> Ty auf die Systeme YCrO;
und LuCrOj leitet auf die Frage iiber nach ange-
messenen VergleichsgroBen fiir 4E. Zunidchst bietet
es sich an, eine Relation zur mittleren thermischen
Energie k Ty herzustellen, durch die die magne-
tische Fernordnung aufgehoben wird. Denn fiir den
Fall, daB3 4E den iiberwiegenden Teil der statischen
Wechselwirkung erfaf3t, sollte sich dies auch in der
GroBenordnung widerspiegeln.

Tabelle 1 enthdlt eine Zusammenstellung der
kritischen Daten. Fiir einen erweiterten Vergleich
sind auch die Angaben[18] fiir das isostrukturelle
LaCrO; mit aufgefiihrt. Die 4. Spalte, schlieBlich,
gibt das jeweilige Volumen der orthorhombischen
Elementarzelle [10] wieder. Danach wird deutlich,
daB die magnetische Kopplung der Cr**-lonen —
soweit sie sich in 7y und AE reprédsentiert — ein
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gleichmaBiges Verhalten zeigt. Beide Parameter
wachsen im {ibrigen monoton mit dem Volumen V.
Bemerkenswert in dieser Hinsicht ist vor allem das
Verhalten des dimensionslosen Quotienten

o=dEhc/kTy. (8)

Er bewegt sich — gemessen an den Ausgangswerten
— in den relativ engen Grenzen von 2 < ¢ < 3. Die
GroBenordnung der beiden Energien kann damit als
libereinstimmend betrachtet werden. Ein gemein-
samer Ursprung erscheint durchaus plausibel. Eine
graphische Darstellung von o gegen V wiirde dar-
iber hinaus ergeben, dal die verfiigbaren Werte
aus Tab. 1 sogar einen linearen Zusammenhang
begriinden.

Fiir eine Vertiefung der Betrachtungen ist es not-
wendig, von der Kopplungsenergie AE weitere
Systemparameter abzuleiten, um sie mit Werten
vergleichen zu konnen, die mit anderen Methoden
als der ESR ermittelt worden sind. Eine Moglichkeit
besteht in der Einfilhrung eines effektiven Feldes
Besr. Dazu verkniipfen wir den Betrag des magneti-
schen Moments

m|=yg

S(S+1)us, ©

den jedes Cr’*-lon besitzt, unmittelbar durch By
mit der Kopplungsenergie 4E gemadf

gVS(S+1) upBer=4E.

Die numerische Auswertung ergibt effektive Felder
von ganz erheblichen Betriagen. Danach kommt nur
noch der Vergleich mit den Austauschfeldern ernst-
haft in Betracht.

Beginnen wir zundchst beim YCrOs. Hier stehen
einem Wert von Bgr= 1,40 10°G, der sich nach
(10) errechnet, Austauschfelder von B = 1,60 - 10°G
gegeniiber. Diesen Wert haben Judin und Sherma
[19] aus statischen Messungen zur Suszeptibilitit im
Bereich zwischen 7=77 K und 200 K abgeleitet.

(10)

Tab. 1. Charakteristische Daten verschiedener Orthochro-
mite mit diamagnetischer Komponente. Hier beschreibt g
den Quotienten gemadB (8); die Volumina V der Elemen-
tarzellen sind nach [10] zitiert.

K | dElm | 9 V1030m3)
LuCrog | 1124 210 2.69 2126
YCroy | %06 250 256 219
laCroy | 2820 400 206 w36




K. Driéger -

Ihr Ergebnis ist spater von Jacobs et al. [20] mit
B=23.10°G bestitigt worden. Auch diese
Messungen galten den statischen GroBen; allerdings
lag die MeBtemperatur mit 7=42K in einem
Bereich sehr hoher magnetischer Ordnung.

Fir beide Arbeiten ist anzumerken, daB} alle
anderen Wechselwirkungen, wie sie eingangs er-
widhnt worden sind, weniger als 4% der antiferro-
magnetischen Kopplung ausmachen.

Dieser Sachverhalt legt die folgende Einschatzung
nahe. Um Rahmen der Genauigkeit, die fiir 4E im
ESR-Experiment erreicht wird, stimmen die an
Pulvern ermittelten effektiven Felder (10) mit den
wirksamen Austauschfeldern iiberein.

Diese Annahme wird auch durch die Verhaltnisse
bei LuCrOj; bestitigt. Fiir das effektive Feld gemaB
(10) findet man Bgy= 1,18 - 105G, wihrend Horn-
reich et al. [21] aus Suszeptibilitditsmessungen an
Einkristallen das Austauschfeld zu B = 1,28 - 106G
ermittelt haben. (Wegen einer abweichenden Defi-
nition von B ist der Faktor [/(S+1)/S zu be-
riicksichtigen.)

Die Ursache der hier diskutierten effektiven
Felder By ist damit die isotrope Austausch-Wech-
selwirkung zwischen den Spins S; und §;, die durch
den Heisenberg-Operator

H=2J;S:S; (11)

beschrieben wird. Bereits an anderer Stelle [16] ist
gezeigt worden, daB fir einen reinen Antiferro-
magneten die Kopplungsenergie 4E weitgehend auf
die Paar-Wechselwirkung zwischen einem zentralen
Spin und seinen z nichsten Nachbarn zuriickgefiihrt
werden kann. Danach gilt

AE=2S(S+1)zJ, (12)

vorausgesetzt, die nachsten Nachbarn sind in ihrer
Bindung #quivalent oder lassen sich als nahezu
dquivalent behandeln. Die letzte Niherung wird in
der Literatur [6, 7, 21] auch fiir die Orthochromite
noch als zuldssig angenommen.

Einen Vergleich zwischen den mit (12) ermittel-
ten Werten fir J und solchen, die auf methodisch
vollig anderem Wege erhalten worden sind, er-
lauben die Angaben der Tabelle 2.

Zunichst ist festzustellen, dafl die Konstante J
der Austausch-Wechselwirkung um so grofer aus-
fallt, je niedriger die Temperatur ist, bei der die
jeweiligen MeBparameter gewonnen wurden. Unter
diesem Aspekt liefert das ESR-Verfahren (7 > Ty)
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Tab. 2. EinfluB der Untersuchungsmethode und der jewei-
ligen MeBgroBe auf den Wert der Konstanten J fiir die iso-
trope Austausch-Wechselwirkung. Zitate im Text.

} [m1) aus:
Methode ESR MF BPW OPTIK
Mefigrofe 4E N N E(k) Spinwellen
Lu(r03 4.67 5.19 6.54 8.80
YCrOa 555 653 8.23 11.05

die untere Grenze fiir J, wihrend durch die opti-
schen Methoden die obere Grenze dargestellt wird.
Diese Zuordnung ergibt sich, weil im letzten Fall
die nur fiir T < Ty auftretenden Seitenbander der
Absorptions- bzw. Emissionslinien ausgewertet
werden.

Mit diesem formalen Argument sollen jedoch
inhaltliche Besonderheiten nicht iibergangen wer-
den. Denn die Angaben der Tab. 2 sind u.a. auch
von den Vereinfachungen des jeweiligen theoreti-
schen Modells abhingig. Dies zeigt schon ein Ver-
gleich der J-Werte aus der Molekularfeldndherung
(MF) van Vlecks und der etwas allgemeineren
Bethe-Peierls-Williams-Niaherung  (BPW).  Die
Ergebnisse fiir J sind verschieden, obwohl beide
Verfahren nur einen Parameter, ndmlich den glei-
chen Wert Ty der Néel-Temperatur verwenden,
Smart [22]. Eine Zusammenstellung weiterer J-Werte
fir LuCrOs, die mit anderen N#herungsverfahren
ermittelt worden sind, enthilt die Arbeit von Horn-
reich et al. [21]. Auch diese Werte liegen im Inter-
vall der Grenzdaten aus Tabelle 2.

Damit erscheint gesichert, daf3 die ESR-Intensitét
der Orthochromite YCrO; und LuCrO; nur durch
die antiferromagnetische Austausch-Wechselwirkung
beeinfluBt wird. Aus dem Temperaturverlauf der
Intensitat bzw. aus der Kopplungsenergie 4E ergibt
sich dabei mit (9) eine Konstante J der Austausch-
Wechselwirkung, die fiir den Temperaturbereich
T > Ty das Konzept des Molekularfeldes favorisiert
(Tabelle 2).

Dieser Umstand erzeugt einen besonders ein-
fachen Zusammenhang. Dazu betrachten wir die
Relation

KT 256D

3
die — im Rahmen der Theorie des Molekularfeldes
[22] — den Zerfall der antiferromagnetischen Ord-
nung beschreibt. Aus der Kombination von (12)
und (13) folgt dann fiir o gemédB (8) die einfache

J, (13)
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Aussage, daB unter den einschrinkenden Bedingun-
gen des Molekularfeldes gelten muB: o = 3. Von den
Orthochromiten der Tab. 1 erfillt danach die Ver-
bindung LuCrO; am besten alle Bedingungen, die
von einem einfachen antiferromagnetischen System
erwartet werden.
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