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THÂN ĐỨC HIÈM

I. MỞ ĐẦU

Hợp chất RECOị (RE — các ngu3'ên tố đẫt hiếm (4f) và Y) có cẵu trủc lập 
)hương loại MgCuị/i/. Từ tính ciía hợp chất REC02 do các mổmen từ định xúr 
f, các íính chát tập thề của các điện tử 3 d và sự tương tác của cbún(; gây nén  

lợp  chẫl YC0 2  cỏ lính chẫt thuận lừ Pauli mạnh (tăng cường) của giải 3d, Vái 
iX'Oa. tièu chuần Sloner gần^được thỏa mãn, I ^  0,85, giống như kim loại Palađi 
à chái Ihuận từ mạnh cỏ I =  0,83 0,98/2/. Dưới tác dụng của từ trường ngoải
ường độ cỡ 100 Tesla (T), giải 3d của Co trong YC02 bị tách mạnli gây nền iiiện 
ượng từ t<iả bèn của các điện tử 3d và Co cố mômeiĩ tư /3/. Từ trưởng cỡ lOOT 
:hố đạt đirợc trong các phòng thi n<>hiệm. Song, trong hợp chắt REC0 2  các nguyên 
ir Y được thay thế bằng RE, trường phân tư cùa phàn mạng HE đủ mạnh đề 
ày nfn niòmen lừ cảm ứng của giải 3d. Trong hợp chất các đất hiếm nặng 
EC0 2 , Co có mồinen lử cảm ứng là Ifjijj

Cùng vởi sự phàn cực của giải 3d. chuyền pha lừ tại nhiệíđộ Curie có nbữiig 
ĩặc điềm lý thú. (’.huyen pha có đặc tính là loại I hay loại II tùy Ihuộc vào già 
rị của nhiệt độ trật tự từ /3/- Chuvềii pha là loại I trong DyCo,, H 0 C0 2 , ErCo» 
,T̂  <  200 K) và là loại II khi Tị, >  200 K. trong TbCo2, (klCoj. Nfỉoài ra, vớicảc  
I g u v è n  (ố  n h ó m  đút h iế m  n h ẹ ,  d o  ả n h  hưỏrnjỊ của trưòrng H n h  t h ễ ,  Ndr.Oa v à  
’rCoj ẹỏ Tp =  98 K và 54 K nhưng chuyền pha lại là loại II.

Đề hièu Sí\u sắc thêm từ tinh của các hợp chât HKC0 2 . trong bài này chún^ 
òi trình l)ày càc kổt quả nghiên cứu các hợp chất (RE,Y) ( ’. 02 •và RE (Co. Cu)2 c6  

;ãu trúc Lavefs, trong đỏ các nguyên tử RE vả Co được thay thế bằng các nguyên 
iử không từ Y và (lu tương ứng,

Các mẫu nghiên cứu được tạo trong lò hô quang cỏ khí hôlibảo vệ. Sau khỉ 
ạo, mẫu đều được ủ đòng nhất trong thời gỉ.in 200 h ở nhiệt độ 800-;-90UOC.Từ 
lộ các mẫu đưực đo trong từ trường cnộn dây siêu dẫn rỏ cường độ lới 6Tỏf nhiệt 
ĩộ 4,2 K. Hiện tượng trật tự lừ được tiẽn hành khảo sát bằng các phép đo từ độ trong 
ừ trtrờng nhỏ (1 :-2xl0“ ‘ T), hệ s6 từ hóa vi phân và giãn nở nhiệt /4,5,6/ ,

2. HỆ MẪU (RE^yi_^)Co2, RE =  Gd. Tb, Dy, Ho, 0 <  X <  1
Trong các hợp chất REC0 2  trường phân lử(II„) cùa phân mạng đất hiếm tác 

iụng lên các nguyên tử 3d có thễ bièu diễn dưới dạng sau :
H„ =  - N . J , _ , . í X 3 . ( g - l ) J  (l>

'ới N là nòng độ các nguyền tir đát liiếm, — hẳng số tương lác trao 
f — 3d, IÌ3  — manhêton Bor, g — thừa số Lande của các nguyên lử đấl hiếni 
'à J là s6 lượng tử của RE.
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Theo các (Inh toán của Voiron /7/ cfia các hợp chăt PrCoj. NđCoa, GdC' 
TbCoj, DyCog, H0 C0 2  và ErCoa cỏ các giá trị lương ứng như san : 62,5 96 97 
230, 195, 155 và IIOT. Dưới lảc dụng này, Co có mồinen từ cảm ứ n g .  Troi 
hợp chất (PE, \ )  CO2 , sổ phổi yị gần nhỗl íf của Co gif m khi tăng bồ ra iTtrợnỊ; 
Do đó, trường phần tử tác dụrg  lén Co giẫm theo. Có thè giả định rằng , V( 
BEC02 (RE -  nguyên tố nhóm nặnp). Hco ■= í i'hi nỏ có lõi Ihiẽu là p ( 1 < p < :  
r g u y ê n  l ử  l ừ  l à  số  p h ỗ i  YỊ g â n  n h ấ t  và Co k h ô r g  m a n g  m ô m e n  l ừ  k h i  Ị j < ;  1/7

Ỉ  Hình 1 đưa ra các đirờng cong pb
thuộc vào nông độ RE trong các nẫu (RE.,Y)Cí> 
Các số liệu tinh toán I^co phụ thuộc n ò n g  độ RI 
ứng vởi các giá trị p =  ], 2. 3 đưa ra  ả  hình 1 
Nhận Ihỗy rẳng, cácaố liệu thực ngh iệm  vễ| j( '  
phù họp tương đối tổt TỚi các giá trị lỷ  ỉbuyê  
khi p == 2 cho (Gd, Y) C0 2 . p =  3 cho (Ho, Y) Co 
Với íTb, Y) COi sự phù hợp giữa lý thuyết y, 
tbực nghiệm tốt kbi ta cho 2 <  p <  3. Sở  dĩ nbi 
vậy do H,„ trong (Tb.Y) C0 2  cỏ giá Irị l o n  bơi 
của (Ho,Y) C0 2  và nhỏ hơn trong (Gd, Y> Co« tươu| 
ửnfị /8/. Dựa trên các sổ liệu íhực nghiộm và the< 
biều thức 1 có thế nhận xét rằng t rong  các bợ|

chẫt (NE,Y,_.)Co, k h i H „ ( x ) <  | H „ ( l ) ,  H„(l 
Mômen lừcua Colrong cổc mẫu 3 '
TbxYi_xC02 (0), Gd;(Yj_xC0 2 (.) là trường phân tử ứng vởi X =  l)|ico g iàm nhanl
và Ho,Y,_,Co,(y).  eư ò n g  „  2 .........  . .
chấm chỗm là đuíVnơ línli  ̂ ^  'đuờng tính 3 '
loàn (xem trong bài) men là lị^g.

H„(J) côban cỏ mô

Hinh 2a đưa ra sự phu thuộc vào thành phàn củaTj.củacácmẫu(Gd^Yi_x)Co; 
*^xYi-x)Co2, (DyxYi_x)Co2 Tà (H0 j(Yi_x)C0 2 . Các mẫu ('REjYi_x)Co2 đều  cố trậl 

tự  từ  khi  X >  0,15. Tại  t h à n h  
phăn X =  CJ.15, vói RE kbốc 
rhau, không quan sát tbẩy cỏ 
mồmen lù lự phát ồ nhiệt độ 
lới 4 2 K. Theo các lác giả /9/, 
trong (Gd,Y]_,)Co2 , khị Gd bị 
pha loaBfj ( x < o j 5 ) .  cỏ sự 
thăng giánf> vè nòng độ, lạo 
nên các mièn spin, loàn bộ
niồu khòi g còn (rật tự íừ xa.
Cỏ Ihẽ cho iẳng nồng dộ tới 
t ạ n  đẽ <ác nủiu cố lự là 
*e =  0 j 5 .  Ta i»èu di<n r. phụ 
íhuộc vào I.òng dộ X dưới 
dạng s a u :

* ~  (x — X (2) Hinh 2; Nhiệt độ Curie cùa các niẫu phụ v « o
r.(l)   ̂Ibành phằn R eJ Y i_ ,  C0 2 , 0 <  X <  1, RE, -

t rong  đóT,(l)  lành iệ lđộCur ie  =  Gd (o), Tb (.) Dy ( p )  và Ho (A), a) Ihang:
^  thập pbáD; b) thang loga.



ứng V6ix -  1. Hiah 2b đưa ra sự phụ thuộc lo«a của Te/(*)T^(1) vào (x — 
vết quả thu đượo là : n =  0.5, 0,67, 0.95 và  1,12 cho các hệ mẫu tương ứng.* 

■'Gd^Yi_^) Co„ (Tb^Y,_^)Co, (Dy^Yi_^) Co, và (Ho,Yi_^) Co,.

Theo lý thuyết trường phâu t ử /7/, nhiệt độ Curie củacảc mẫu RECo^cólhè 
)ièu diễn dưởi dạng:

Co (3)

"ieu giả định Jf_d ít thay đồi cho từngloại hợp cbăí thi nhiệt độ Curie phụ thuộc 
nột cách tuyẽn tính vào nòng độ X của các nguyên tử đát hiểm. Biều đó phù 
lọp khá tốt TỚi các số liệu thực íiịịhiệm của các mẫu (DyxY[_x)C02 (x =  1, có 
íhuyễn pha là loại I). Trong khi với (Tb^Yj_^)C0 a và (Gd,Y,_^)Co2, (mẫu 
c =  I có chuyin  pha loại II) sự phụ phi íuyến cua vào X có lẽ do Xco Ihay 
ĩôi mạnh khi trường phán từ tác dụng biến thiên.

3. HỆ MẪU RE (Co^Cu,_x)2, RE =  Gd, Tb, Dỵ, và Ho, 0,7 <  X <1.
Các mẫu có cấu Irúc Up phương với 0 . 7 < X < 1 ,  Khi hàm lượng Cu tăng 

'x <  0,7) Irong giản đò Rơnghen tháy xuất hiện các vạch đặc trirng cho pha t rực  
hoi loại CeCuj.

Một điều đảng lưu 5' là, khi tăng nòng độ nguyên tử Cu trong RE (Co, Cu)j 
r ,  giảm ở (]d(Co, Cu)2. còn trong trường hợp Tb (CoCu)2 đặc biệt là Dv(Co,Cu),* 
rà Ho(Co,Cu)2 T^ tăng lên một cách đảng kè (hinh 3a). Hinh 3b biễu diễn T J à

Hình 3
íỉhiột độ Curie của các mẫu RE(Co^( u,_x)a phụ thuộc Tào thành phân x(a) và  
3hụ thuộc vào thừa số De-Gennes (b). X =  1 (1), 0,9(2), 0,8(3), 0,7(4).

íàni s6 của thừa s5 De — Genncs, vg — 1)^ J(J -- 1) cbo các mẫu RE (COjCu|_x)i 
v ở i  X — 1,0, o. í ) ,  0,8, 0,7. Các số l Ì Ị  II t h ự c  nghiệm ứng với các giá trị X n h ư n h a u  

rong mẫu có RE khác nhaii đều nằm trên các đường thẳng. Lý thuyết RKKY áp 
lụng cho hệ RECO;; biêu diôn Tp dưứi dạng sau /10/:

. 3N'^{E ,) -  D ^ J ( J - l ) . 2 F i  (4>
' kEn  ̂ i



trong  đỏ G là hàm sổ đặc trưng cho tương tác s -  f. Fi là hàm RKKY.N (p:,, ) = 
■= nòng độ điện lử dẫn ở mức Fecmi Ep.

Thực nghiệm đẵ chứng tỏ là độ nghiêng cùa đưàrng Ihẵng T^(x) p h ụ  thuộ 
■vào thưa s6 De — Gcnnes (hình 3b) giảm dằn khi lăng nồng độ Cu. Độ nghiên 
giảm 30% khi giảm 30% Cotrong RE (Co.Cu)i. trong khi ( g - l ) 2 . . ĩ ( J — l )khôn  
Siay đối.Căn cứ vào biỉu thức (4) cỏ thề giả định rẳng khi tàng Cu, nỉồriig độ dif 
iử  dẫn ả  mức Fecmi Ibay đồi, do đỏ T, tărg lèn ở Dy(Co.Cu ) 2 Tà H.o(Co. Cu);

Hỉnh 4 đưa ra những kết quả đo từ độ (ố) ở từ trường 0,2 T cùia các mải 
Ho(CoxCu,_J, .  Bưởng cong ố (T) cho các thành phàn X =  1, 0,95, và 0),9 có tha

đồi đột ngột tại (chuyền  ph; 
loại 1). Vói các m ẫ u  X =  o.í
0 ,7 , . . .  ỏ T,, lừ độ b iế n  đồi ti 
từ (chuyền pha loại II) . Các kễ 
quả đo giãn nỏr inhiiệt /\1,1 
khẳng định các (IặctJnhchuyềi 
pha từ nêu trên. Với các mẫuci 
chuyền pha loại ỉ,^1 /1  có đặ 
tinh Invar và gián d o ^ n  lại 1 
Al/1 thay đồi gần nlbư liên tụ 
ỏr '1,, t rong các m ẵu  X =  0,8
0,7/10/. Các mỉiu Dy (Co; 
CU|_x)2 có những tiinh chấ, 
hoàn toàn tương tiự i(sự biẽil 
đối 'và ố theo nhiệ t  độ| 
khi Co được thay bẵnịgCu/11/

ĩĩ ìn/i  4
T ừ  độ phụ thuộc vào nhiệt độ trong lừ trường 
ngoài 0,2T của cảc inẫu Ho (Co^l.U|_x)2.

Khi khôrg cố rgoại lực íác dung, năng lượng tự do của mẫu t ừ  t inh thcM 
thuyẽl Lanđau có dạng sau;

F =  4 -  c, (T) M=+ 4 -  C3 (T) M^+ Cg (T) M6 . (•2 "  ' ' 4 ' 6

M là từ độ, C|, C3 Tà C5 là các biín số độc lập với M. Các mẫu có chuyền  phi 
l o ạ i  II ứng  với  C3<c0 Tà là loại  I kbi C3>*0 tại T^.

Inouc ĩà  Shimizu /12/ dùng lĩiẫu lương tác s-d đă tim C3, lại T| ;, ciVa RECo 
d ư ớ i  dạng : ■

C3 (Te) =  [ba (T,) +  8 3  (T,) (Xco ( T , ) 7 r-d)" íl -  0'r) ^ (6

v ớ i  3 3 (7 ; )  =  -  8 ,Í)‘J6  1 -  ^

troD|;[ dó là hằng số trường phân lử, đặc trưng cho lư(rng tác giữa cácspii 
định xứ 4{ và các đifn lử 3d, — hệ số lừ hóa của các điện lủ lkl ('VT'f,
là  đại Iưọng phụ Ihuộc T^, s6 lượng tử J và nôrịỊ độ các I)gujén từ điăt hiến ị̂ 

Với H0 C0 2 , theo Bloch và Lemaire /13/ lìm đuọc các giả trị sau ;
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T^ =  75K, b 3 =  1,13.
J ^ _ j =  - 2 ,2 . ] 0 ® m o l .m -3 ,  Xcoơc) =  1.9 . 10“® m3 mol-1 

Ù C3 (Te) =  -  15,9 . 10-1* m3 m o l - l
Tl'iay thế Co bằng Cu, chuyễn pha lừ trong Ho (C0 xCU|_j2 thay đôi từ  loại £ 

ang hoại II. Điêu đò cố nghĩa là CaCr )̂ đã thay đổi dẫu khi X biển thiên. Trong, 
rươn^ hợp cùa chúng tôi, C3 thay đSi dáu ở nòng độ X  =  0,8clến0,9. Có thề g i ả

Ịnli rằng j7_ì il thay đồi trong khoảng nồng độ 0 , 8 < X < 1 ,  và C3 (T J  =  0  õr. 
== 0,-^5, căn cứ Tào biều Ihức (6) và (7) ta tính dưọc Xqo(T^) =  3,14.10-®moH.

o sánh với giá trị Xr.o của H0 C0 2 , khi thay thế 15% Co bẳng Cu. hệ số từ  hỏa 
ùa H-o(Co Gui_x>, Riâ'" đi klioảng 30% tương ứng với thành phằn c6 đặc tính. 
;huyen pha thay đỗi.

lỉẳiig phép tính toán tương tự cho hệ mẫu Dy (COxCui_x)2 ia nhận được  sự  
hay đôi đặc tính chuyền pha ờ  thành phần X =  0,05 và ^Coơc) g'àm 30% so vớỉ

)yCo^.
Rõ ràng Xco thay đồi có liên quaa một thiết đến sự thay đối mật độ điện ử 

ilẫn ở mửr. Fecmi như đã nêu ở trên.
Công trinh này là một phần trong báo cáo thực hiện đề lài nhà nưởc 48-04- 

■1)3-04. Tham gia thực hiện phăn đề tài này cò Ngu3^ễn Hữu Đức, Nguyễn Hoàng 
.irơag và Nuừ Hoa Kim Ngàn thuộc Phòng thi nglũộin Vật lý nhiệt độ tháp 
dioa Vật lý.
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TXAH ;ibIK XbEH. MArHHTHblE ynOP5i;iOMHbIE TEMOEPATy Pbl H XAPA.  
KTEPHCTHKA <DA30B0r0 OEPEXOM B COEilHHEHHỹlX 

(RE -  Y) C02 II RE (CoCu)2

MarHiiTHUC ynopH;io»iHuc TCMnepaTypu (Tc) II ẮapaKTepiicTiiKa (Ị)a30B0ra 
nepexo;ia B coeflHHCHiiiix (RExY i-x) C0 2 H RE (Cox Cui-x)2 ốu.in  HCC.T eaOBaumj.

CnoHTanHHC ManniTHue MOMCHTbi ốu;iH oốHapyiKeHti BO Bcex cocjiiHemiflx  
(R E xY i-x)  C02 c 3 HaqeHiieM X >  0,15. SaBiiciiMocTb Tc OT KOHueHTpanuii RE, 
noA*ỉHHHeTCH 33KOHy ( x — Xc)" X c = 0 , 1 5  c SHaMCHiie.M n =  0 , 5 , 0 , 6 7  , 0 ,9 5  h 1 . 1 2 ; ỉ . i h  
coe;iỉiHe,HHií RE =  Gd, Tb, Dy H Ho cooTBCTCTBfeHHO. M HayKniiOHUii ManiiiTHbiii 
aioMCHT aroMa KOốana JXCO paBHHCTCH lịiB II Jico ốucTpo yốHBaer cyMCHbmemieM 
X ( x < 0 , 7 ) .  B coefliiHemiHx RE (Cox Cu]-x)2 Tc yBe;iiiHiiBaeT c VBeJiH’ienucM 
eo;iep>KaHiiH Cu 0,7 <  X <  1 II cor.iacycTCH c (ị)yHKiỊneH H e—xtwenat Bocn- 
p n H M m i B O C T b  n o ; i o c K i i  3 d  y M e n b i u a c T C H  c  y B e ; i i i H e H i i e M  C u .  3 t o  o S - T i i i c H H e T c a  

HSMCHeHHeM 9;ieKTpOHHtjfl nJlOTHOIITlI B ypOBHC ỘCpMII,

K p o M e  T o r o ,  B s a M e m e i m n  C o  a T O M a M i i  C u  x a p a K T c p  ộ a S O B O r o  n e p e x o , i ‘> 

H3MCHHeTCH OT nepBoro pOAa B BTopoii pOfl, B Dy (Co Cu )2 ỈI Ho (Co Cii)^. 3 t o  
noBeneHiic oốTíHCHHCTCH B paMKC .TeopHii ộasaBoro nepexo;ia /laH^ay, KOTopbiii 
npHMCllHCT B CHCTCMe KO;i<ieKTHBHUX aTOMOB 3d H ;iOKa;iI>HUX MOMenTOB 4f

THAN ĐUC HltN. WAGNETIC CRDEWNG TEMPERATURES AND CHARACi 
-TER OF THE PHASE TRANSITION IN (RE -  Y) C02 AND RE (CojCu)^ COM- 
-POUNDS

Magnetic ordering lemiiCralures (TJ and character of the pliase transition 
n (RE,Yi_,) C02 and RE (Co^Cui_x)2 compounds were studied.

T h e  a p o n lt s n t o iiB  r n o g i i c l ic  J T ic m c n l Vv a s  o b s e r v e d  in  o li  (P iE ^ N  ]_ x )  C O ; c o m

pounds w ith  X >  0.15. The composition dependence of Tj obeys  the e^prcssion-  
(x — Xp)“, Xp =  0.15 with n =  0.50, 0.G5, 0.95 and 1.12 for RE =  (jd, Tb, Dy- 
and Ho, respectively. The induced magnetic moment of cobalt aloni 
estimated to be equal lo ]fXg and it decreases sleadly for 0.7 compounds.

In (he RE (C0 xCui_ j 2 compounsTg increases with increasing ('.u content 
for 0.7 <c X <; 1, in accordance wilh the De-Gcnncsfunction. By the suostilution 
o f  Co by Cn the density of state at Fermi level changes and thcrefore the mag
netic  susceplibililv of 3d band (XCo) decreased.

Fiisthermore. in l)y ((’.o, Cu)2 and Ho (C.o, Cu)2 the character of magnctic- 
p h a s e  trans i t ion  IS chaiii>ed f ro m  f i r s t  orde r  into s e c o n d  o n e  by  d e c r e a s i n g  X. 
Tbal can 1)C understood ill Landau llicory of local moment 4f and  ilineran- 

aloiiis.
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