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presouvajici se do nizsich teplot pfi zvySovani tlaku. Odtud je patrné, ze tlak pfimo
ovliviluje vyménnou interakci mezi Co-Co.
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1. Uvod

Do dnesnich dob pfervava atraktivita zakladniho vyzkumu magnetickych vlastnosti
intermetalickych latek, zvlasté diky jejich Sirokému potencidlu uziti v technické
praxi. Veliky zdjem se znovu zvedl po objevu obii magnetorezistence (GMR)
vedouci k bouflivému rozvoji spintroniky, potencidlné umoziujici zaznamenavat
informaci v diskrétnich hodnotach spinu. Dale jsou v popfedi velkého zajmu
aplikace magnetokalorického jevu, koexistence supravodivosti a magnetizmu atd.

Znacna Cast zajimavych fyzikdlnich vlastnosti se vyskytuje v
intermetalickych sloucenindch obsahujicich prvek vzacné zeminy (RE) a
tranzitivniho kovu (T). Do této skupiny slouéenin patii i slouc¢eniny RECo,. Tyto
slouceniny jsou zajimavé piedev§im dvéma druhy pfitomného magnetizmu. Ve
vzacné zeminé vznika lokalizovany magneticky moment zasluhou nezaplnéné
elektronové f-slupky, zatimco kobalt patii do skupiny prvki, u nichz je magneticky
moment indukovany roz§tépenim spinovych podpast. Ve slouceninach typu RECo,
ma kobalt potencidl ke vzniku magnetizmu. Vlivem zmén vnéjSich podminek
nastavaji vyrazné zmény v magnetickych vlastnostech téchto materialii. Mezi vné&jsi
vlivy miizeme pocitat naptiklad vnéj$i magnetické pole, teplotu a také hydrostaticky
tlak. Vyhodou tlaku je pfimé plsobeni na meziatomové vzdalenosti. Zmén
meziatomovych vzdalenosti je mozné dosahnout také napf. zménou teploty ¢i
substituci jiného atomu na misto pivodniho. Narozdil od hydrostatického tlaku je
ovSem zménou teploty ovlivnén i zplisob obsazeni energetickych hladin a substituci
dochézi vedle zddouciho posunu miizovych parametr i ke zméndm v elektronové
hustot¢.

V roce 2007 byl pozorovan vyskyt kobaltového magnetického momentu i nad
teplotou magnetického usporadani ve slouc¢eniné ErCo; [1]. Tato sloucenina patii do
skupiny sloucenin RECo; a v uvedené praci se predpoklada vyskyt kobaltového
magnetizmu nad teplotou magnetického uspotfadani i v dalSich slouceninach této
skupiny. V magneticky uspofadaném stavu je mezi feromagnetickymi podmiizkami
kobaltu a vzacné zeminy antiferomagnetickd vazba tvotici ferimagneticky poradek.
Kobaltovy magneticky moment nad teplotou magnetického uspotfaddani vlivem
kratkodosahovych korelaci tvofi oblasti vazanych kobaltovych magnetickych
momentii (klastry) zhruba o velikosti 8 A v okoli teploty 60 K [1]. Antiparalelni
vazba magnetickych momentl kobaltovych klastri a magnetickych momentti vzacné
zeminy pietrvava i nad Curieovou teplotou, kde se momenty RE chovaji vii¢i sobé
paramagneticky. Takovému uspofadani se zacalo fikat parimagnetické.

Tato prace se zamé&fuje zkoumanim vlivu hydrostatického tlaku na slouceniny
typu RECo0,. Subjektem zkoumani je slouc¢enina HoCo, podrobend plisobenim
vngjsiho hydrostatického tlaku a substituci kifemiku na misto kobaltového atomu.
Prace je rozdélena do sedmi kapitol. Uvodni kapitola tvofi kratky tGvod do
problematiky diplomové prace, ve druhé kapitole je shrnuta nezbytna teorie
k problematice studovanych jevi. Experimentalni metody a jejich teoretické pozadi
je Ctenafi predkladano ve tieti kapitole prace. Nasledujici, v fadé jiz ¢tvrta kapitola je
vénovana piedchozim vysledkim na slouCenindch RECo,. Vlastni vysledky
provedenych experimentt jsou shrnuty v paté ¢asti prace a jednotlivé diskutovany,
Sestd Cast se vénuje jejich obecné diskuzi a srovnani s predchozimi vysledky.
Zaverecnd Cast prace shrnuje noveé poznatky pfinesené touto diplomovou praci.



2. Teorie

2.1. lonty vzacnych zemin

Sada prvki vyskytujicich se v periodické tabulce prvki mezi lanthanem (Z = 57) a
lutetiem (Z = 71) se nazyvaji lanthanoidy a spolu s prvky scandium (Z = 21) a
yttrium (Z = 39) tvoii skupinu prvki nazyvanych vzacné zeminy. Prvky vzacnych
zemin mazeme dale rozdélit do dvou podskupin: prvky mezi lanthanem a europiem
(Z = 63) jsou nazvany ,,lehkymi vzacnymi zeminami‘ a prvky od gadolinia (Z = 64)
az po lutetium jako ,,té¢zké vzacné zeminy*.

U iontll vzacnych zemin je zndm neobvykly jev snizujiciho se atomového
poloméru od 1,11 A u ceru az po 0,94 A u ytterbia [2] s rostoucim atomovym &islem.
Tento jev je nazvan lanthanoidova kontrakce. Chemické vlastnosti iontli vzacnych
zemin jsou podobné, jelikoz jejich wvnéjsi elektronové slupky maji stejnou
konfiguraci [Xe] 6s® 5d" 4fY. Rozdil v jejich elektronové konfiguraci je dén
systematickym zapliiovanim 4f slupky (proto jsou také n¢kdy nazyvany jako ,,4f-
prvky*) s rostoucim atomovym &islem (od 4f ° u lanthanu aZ po 4f * u lutetia).

Pravé tato 4f elektronova slupka je odpovédna za magneticky moment
vzacnych zemin. Elektrony obsazené ve 4f slupce (o poloméru ~ 0,3 A) jsou
lokalizované blize jadru nez elektrony obsazené v 6s a 5d slupkach. Slupka 4f si
dokonce i v kovové vazbé zachovava stoji integritu a na vazbé se podili elektrony ze
slupek 6s a 5d. To vede k faktu, ze vzacnozeminné atomy v pevné latce mohou byt
uvazovany jako ionty ve stavu RE** v prostoru valen¢nich elektronti. Hamiltonian
systému 4f lze zapsat jako:

2

(R N Ze? e’ A
H0=Z(—2m inJer:_TJF- —+Hg, (2.1)
i= e i= i i<j Tij

kde e, me, % jsou naboj elektronu, hmotnost elektronu, redukovana Planckova
konstanta, Z je naboj jadra stinény vnitinimi zaplnénymi elektronovymi slupkami
(tzv. efektivni naboj), a r;, resp. rjj je vzdalenost elektronu od jadra, resp. vzdalenost

mezi navzajem interagujicimi elektrony a H 44 je hamiltonian spin orbitalni vazby.

2.2. Magnetizmus

Tato Cast prace byla vypracovana za pomoci literatury: Ch. Kittl [2], N.W. Ashcroft
a D.N. Mermin [3] a S. Blundell [4].

Magnetické vlastnosti latek maji svlij piivod v magnetickém momentu, vzajemnych
interakci mezi magnetickymi momenty a jejich interakci s krystalovym polem.
V této Casti prace budou shrnuty teoretické znalosti vzniku magnetizmu, popisu
makroskopickych a mikroskopickych vlastnosti volnych ionth a krystalicky
uspotfadanych pevnych latek.



Na uvod definujme zakladni konstanty objevujici se v této ¢asti prace:

Néboj elektronu e 1,602 177 33(49) - 10 C,
Hmotnost elektronu me 9,109 389 7(5 4) - 10 kg,
Bohriiv magneton ug 9,274 015 4(3 1) - 10 A.m?,
Permeabilita vakua o 1,256 637 - 10° H.m™,
Boltzmanova konstanta kg 1,380 658(12) - 102 J.K?,
Redukovana Planckova konstanta / 1,054 572 66(63) - 10°%* J.s

jejich Ciselné hodnoty jsou pievzaty z [5].

Magneticky moment

Zakladni velic¢inou charakterizujici latky, vykazujici magnetické vlastnosti, je
magneticky moment u. Z hlediska klasického elektromagnetizmu je magneticky
moment tvofeny elektrickym nébojem obihajicim po uzaviené smycce:

u=1S, (2.2)

kde | je elektricky proud tvofeny obihajicim elektrickym nabojem po uzaviené
smycce vymezujici plochu S .

Kvantova mechanika pfifazuje castici krom¢ jeho klasického momentu
(orbitalni moment elektronu, L) i vlastni magneticky moment (tzv. spin, S). Diky
tomuto vlastnimu momentu (spinu) miizeme libovolné ¢astici s nenulovym spinem
ptifadit magneticky moment (napf. neutronu), aniz by castice méla magneticky
moment dle klasické mechaniky (¢astice nenese elektricky naboj).

Magneticky moment volného iontu je tedy dan proudovou smyckou Castice
(elektronu) s uvazenim dvou slozek momentti:

u=ymI =—0gugJd, (2.3)

kde J je celkovy moment hybnosti (sloZzen zmomenti L a S), y je tzv.
gyromagneticky pomér (pomér magnetického momentu a momentu hybnosti), ug je
Bohrtiv magneton a g je tzv. g-faktor (Landéltv faktor), ktery je uréen Landéovou
rovnici:

JUJ+D)+S(S+)—-L(L+1

g=1+
2J(J +))

(2.4)

Bohriv magneton ug je definovan jako magneticky moment vyvolany elektronem
obihajicim okolo jadra ve vodiku podobném atomu. Pfedpoklddame-li kruhovy
orbital, po kterém se elektron pohybuje, pak jeho pohyb tvoii proud | =-e/t ,kde
t = 2zr/v je perioda ob&hu elektronu, r je polomér orbitalu a v je rychlost elektronu.
Velikost momentu hybnosti elektronu mevr se musi rovnat # Vv zdkladnim stavu.
Magneticky moment se rovna:



2 en
| =Tom - He (2.5)

2.2.1. Lokalizovany model magnetizmu

Magnetizmus volného iontu

Z rovnice (2.3) vyplyva, ze pro vznik magnetického momentu v atomu je nutna
existence nenulového celkového momentu hybnosti J. Celkovy moment hybnosti je
tvofen vazbou mezi spinovym a orbitdlnim momentem hybnosti (spin-orbitalni
vazba).

Obsazovani orbitalli elektrony se fidi minimalizaci vnitini energie atomu a je
popsano Hundovymi pravidly:

1- Obsazovani hladin elektrony se stejnym spinem s platnosti Pauliho
vylucovaciho principu. (Colombickd repulze = maximalizace spinového
momentu S)

2 - S platnosti 1. Hundova pravidla nastava obsazeni s maximalnim vyslednym
orbitalnim momentem L. (maximalizace orbitalniho momentu hybnosti, pfi
daném spinu)

3 - Hodnota celkového momentu hybnosti J je rovna:

J = |L — S| pro slupku zaplnénou méné nez z poloviny,
J=L+S pro slupku zaplnénou vice nez z poloviny. (2.6)

V ptipadé slupky zaplnéné praveé z poloviny vypliva, ze L =0 a tudiz J = S.

Pauliho vyluCovaci princip zakazuje obsazeni elektronu ve stejném
kvantovém stavu, kde jiz pobyva jiny elektron se stejnym spinem (dva elektrony
nesmi mit v§echny ¢tyfi kvantova ¢isla stejna).

Pfilozime-li na atom vné&j$i magnetické pole H, pak se interakce atomu s vnéjsim
magnetickym polem projevi jako porucha v hamiltonidnu a vysledny hamiltonian
vypada takto:

A=y + gL+ g8 H -

o Z(H xr ), (2.7)

e
kde r; je pozice i-tého elektronu v atomu.
Podivame-li se na energie poruch ve srovnani s excitacnimi energiemi,
zjistime Ze energie poruch jsou malé a tudiz miZeme pouzit poruchovy pocet
druhého tadu k vypoctu zmény energie:

A A 2
R . niL+gS{m)H
AEzyB<n|L+gS|n>H+Z‘ﬂB< |E _gE| a

n m

+8eme (<)), @9
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kde prvni dva c¢leny davaji paramagneticky piispévek a posledni ¢len udava
diamagneticky piispévek.

Diamagneticky prispévek je zptsobeny snahou elektront odstinit vnitini ¢ast atomu
od vn¢jsiho magnetického pole. Vnéjsi magnetické pole plisobici na atom zptsobuje
zménu orbitalnitho momentu a tim indukuje magneticky moment v opa¢ného sméru
nez pusobici vnéjsi magnetické pole (dle Lenzova zakona).

Budeme-li nyni uvazovat material skladajici se z N neinteragujicich iontl
s nulovym orbitadlnim L a spinovym S momentem hybnosti o celkovém objemu V.
Muzeme zavést magnetickou susceptibilitu pro tento ptipad jako:

N 0°AE
CRVAP VI (29)

Diamagneticky ¢len pak bude pfispivat i k celkové magnetické susceptibilité jako
tzv. Larmorova diamagnetickd susceptibilita:

N ey
Zdia:_v6—meozi:<ri2>- (2.10)

Jak je patrné uz z rovnice (2.8), diamagneticky ptispévek je zavisly pouze na vnéj$im
magnetickém poli a pozici elektronu vatomu, zc&ehoz vyplyva pfitomnost
diamagnetizmu ve vSech atomech a latkdch. V pfipadé materialu s neinteragujjicimi
ionty a suvazenim pouze diamagnetického pFispévku vidime, Ze diamagneticka
susceptibilita je nezavisla na teploté a vnéjSim magnetickém poli. Diamagneticka
susceptibilita je velmi mala a jako samotny jev muze byt pozorovana u vzicnych
plynd, jenz nemaji vlastni magneticky moment.

Paramagnetické prispévky rozdélime podle hodnoty celkového momentu hybnosti
J. Budeme-li mit J = 0, pak prvni ¢len vrovnici (2.8) vymizi a zbude
z paramagnetickych pfispévkit pouze druhy clen zrovnice (2.8). Tento piipad
nastava pro atomy s téméf z poloviny zaplnénymi elektronovymi slupkami (napf.
konfigurace d* a f°). Budeme-li opét uvazovat latku skladajici se z
takovychto neinteragujicich ionti dostaneme pro magnetickou susceptibilitu vyraz:

‘2

N2 < |O(L, +gS,)n
Pk = Zn‘,K | EO_En)i ) (2.11)
Takovéto chovani se nazyvd Van Vleckllv paramagnetizmus. Vidime Ze Van
Vleckova paramagneticka susceptibilita je také teplotné nezéavisla a slaba.

V opacném piipadé€, kdy J # 0, ma atom jiz svlij (neindukovany) magneticky
moment dle rovnice (2.3) a vliv vnéjSiho magnetického pole je popsan prvnim
Clenem na pravé strané rovnice (2.8). Tento Clen se stdva nejsiln€jSim. V piipade
latky s neinteragujicimi ionty pii nenulové teploté T Ize odvodit magnetizaci jako
vztah:

N
M = 9t 38, (x), (2.12)
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kde Bj;(x) je tzv. Brillouinova funkce (vyjadfeni v literatufe [2 - 4]), argument
Brillouinovy funkce:

x=%§?a (2.13)
B

Podivame-li se na chovani Brillouinovy funkce pro vysoké hodnoty argumentu X
(limita vysokych magnetickych poli a nizkych teplot) zjistime, Ze se funkce limitné
blizi k jedné a tedy magnetizace je na teploté nezéavisla. Naopak pro velmi malé
argumenty x<<1 (kter¢ odpovidaji laboratornim podminkam) lze funkci
aproximovat, coz ddva magnetizaci:

N J(J+1)
M—>— 2= T, 2.14
- Y (9uts) 3K, T ( )

Derivaci M podle H ziskame vztah pro magnetickou susceptibilitu:

J(J+1)
3k, T

N , C
- -, 2.15
x=y (9u5) = (2.15)

kde C je Curieova konstanta a tento vyraz je znamy jako Curietv zakon. Zavislost
teploty na magnetické susceptibilité je nazorné zobrazena na obrazku 2.1.

< e

= Langeviniv

] paramagnetismus

[= ; , Lo

;2 (volnych spinti)

=

w

3

-

2

5]

=

50

=]

£
T van Vleckilv paramagnetismus
s
0 - : -
I Pauliho paramagnetismus (kovi) teplota

diamagnetismus

Obr. 2.1: Znazornéni riznych piispévku k magnetické susceptibilité (pievzato z [2]).
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Interakce

Magnetick¢é momenty v pevné latce spolu mohou vzijemné interagovat a tvorit
magnetické uspotradani na dlouhou vzdalenost.

Obecn¢ mizeme shrnout dva typy interakci, které zprostfedkovavaji korelace
mezi magnetickymi momenty — magneticka dipolova interakce a vyménna interakce.

Magneticka dipdlova interakce

Magnetickd dipdlova interakce je velice slabd a pro vétSinu materidli nevede
k magnetickému uspofadani na dlouhou vzdalenost. Bude-li pfitomna pouze
magnetickd dipolova interakce, pak muze vést k magnetickému uspofaddani pfi
teplotach v fadech desetin az setin Kelvin.

Vyménné interakce

Pivod vyménnych interakei pochazi Cisté z elektrostatickych interakci. Uvazme dva
ionty s jednim elektronem pro kazdy z nich. Po pfibliZzeni iontl nastava piekryv
vlnovych funkci jednotlivych elektrond, coz vytvori dva stavy, kdy jsou elektrony
sdileny obéma ionty. Singletni a tripletni stav (piekryvova vinova funkce musi byt
antisymetricka). Tyto stavy davaji energie Es (singletni) a Et (tripletni). Mlizeme pak
vyjadtit hamiltonidn jako:

A

n 1 A
H,, :Z(ES +3E; )-(Es —E; )S; S, (2.16)

kde éi a s ; Jsou spiny jednotlivych elektronti. Prvni ¢len je konstantni a druhy clen

je zéavisly na spinech. Pravé tento druhy clen je nejzajimavéjsi z hlediska vyménné
interakce. Definujeme-li vyménnou konstantu (vyménny integral):

J="s— o (2.17)

pak se zavadi spinove zavisly efektivni hamiltonian:

A

H,. =-2JS,-S,. (2.18)

spin —
Po zobecnéni tohoto hamiltonianu dle Heisenbergova modelu pro vice iontii:
Ho=—2.3,5,°S,, (2.19)
.
kde Jjj je vyménna konstanta mezi i-tym a j-tym spinem.

Vyménné interakce mizZzeme rozdé€lit do tfi zakladnich druht, které se 1isi
zprostiedkovatelem interakce:

1) Prima vyménna interakce
Pfima vyménnd interakce pochdzi piimo z Coulombické interakce mezi
elektrony sousedicich iontli a nepotiebuje Zadného prostfednika. Tento typ
interakce se objevuje u slouenin jejichz magneticky moment je tvofen
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d-elektronovymi orbitaly. Rozlehlost d-orbitalnii zptisobuje, Ze se orbitaly
sousednich ionti prekryvaji (Obr. 2.2 a), coz je pfic¢inou ptimé Coulombické
interakce mezi dvéma ionty. Interakce je silna a nutnost piekryvu d-orbitalil
udava jeji kratkodosahovost. Magneticka uspotfadani zplsobena touto
interakci se vyskytuji pii vysokych teplotach, ale jejich magneticky moment
je maly (napt. 2,2 ug u BCC Fe).

2) Neprima vyménna interakce — supervyménna

Mechanizmus zptisobujici nepfimou vymeénnou interakci je znam jako
supervymeéna. Zprostiedkovatelem interakce je nemagneticky iont vyskytujici
se mezi dvéma magnetickymi ionty (Obr.2.2b). Supervyména nastava
polarizaci ligandového stavu nemagnetického iontu, ktery ovliviiuje
magnetické momenty sousedici s nemagnetickym iontem. Slouceniny, u
kterych pfevlada supervyména, jsou vétSinou oxidy tranzitivnich kovi
(napf. MnO).

3) Neprima vyménna interakce — RKKY

Tato nepfimad vyménna interakce se vyskytuje v kovech a je nazvana podle
objeviteli: Ruderman, Kittel, Kasuya, Yoshida. V tomto ptipadé je nepiima
vymeéna zprostfedkovana vodivostnimi elektrony (Obr. 2.2 ¢). Lokalizovany
magneticky moment spinov€ polarizuje vodivostni elektrony ve své blizkosti.
Diky polarizaci a velkému prostorovému dosahu pienaseji elektrony vazbu na
jiny magneticky moment ve vzdalenosti r. Vyménny integral interakce
RKKY je popsan vztahem:

cos(2kr)

re ’

(2.20)

Jekky €

kde ke je Fermiho vlnovy vektor a r je vzdalenost mezi sousednimi
magnetickymi ionty. Z tohoto vztahu (2.20) je patrna periodicka zavislost
znaménka vyménného integrdlu na vzdalenosti magnetickych iontl
projevujici se na charakteru vysledného usporadani magnetickych iontt —
paralelni ¢i antiparalelni. Tato periodickd zéavislost je zndzornéna na

obrazku 2.3.
. . . . = :":\-*‘J-: .-;, 5 ;”"/'..v:'. :.\"';4' /-:.
a) Pfima vyménna b) Nepiima vyménna ¢) Nepfima vyménna
interakce interakce-supervyménna interakce typu RKKY

Obr. 2.2: Zakladni typy vyménnych interakci (pievzato z [6]).
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Obr. 2.3: Periodicka zavislost nepfimé vyménné interakce RKKY na vzdalenosti
(ptevzato z [7]).

2.2.2. Delokalizovany (itinerantni) model magnetizmu

Magnetizmus mize byt tvofen i vodivostnimi elektrony, které jsou delokalizované
(itinerantni). Vodivostni elektrony v kovech obsazuji energetické pasy vzniklé
z periodického uspotadani atomut v krystalu. Nastane-li za jistych podminek spinové
roz§tépeni pasi, pak vznika nenulovy magneticky moment. Charakteristickym rysem
tohoto magnetického momentu je jeho necelociselnd hodnota na atom. Typickymi
zastupci itinerantniho magnetizmu jsou 3d kovy (napt. Fe, Co a Ni) a lehké 5f prvky
ve slou¢eninach (napt. UCuy).

Pauliho paramagnetismus

Kazdy elektronovy stav v kovu mize byt obsazen dvéma elektrony (liSicimi se
spinem nahoru a dold). Pfilozime-li vné&jSi magnetické pole nastavd spontanni
propagace elektront se spinem shodnym s vnéj$im magnetickym polem (Obr. 2.4).
Mnozstvi propagujicich se elektronti je dano $itkou pasu o velikosti kgT na hornim
okraji Fermiho rozdé€leni, pak tedy pouze zlomek T/T¢ miize ptispét k magnetizaci:

2 2
Ne'B T _Nu'B (2.21)
kT T. KT,

M =~

kde Te je Fermiho teplota. Vidime, ze magnetizace a tedy i susceptibilita jsou
teplotné¢ nezavislé (Obr. 2.1). Pro piesné odvozeni magnetizace se pocitd
s koncentraci elektronli s magnetickym momentem ve sméru vnéjSiho magnetického
pole N a proti sméru magnetického pole N.:

3Nu2B
M =11 (N, ~N_)= p2D(E;)B =252, (2.22)
2k, T,

kde D(EF) je hustota stavii na Fermiho mezi.
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Obr. 2.4: Rozstépeni elektronovych stavii vlivem vnéjsiho magnetického pole
(ptevzato z [2]).

Spontanni spinové rozstépeni pasi

Pro popis $tépeni z hlediska potiebné energie si oznaéme energii JF, jako energii o
kterou se zvysilo (snizilo) energetické obsazeni stavii viaci Fermino energii Ef

(nazorné na Obr. 2.5). Pak miZeme zapsat zménu energie jak kinetické AFEy tak
potencialni AEp jako:

AE, :%D(EF)(éE)Z, AE, :—%U(D(EF)éE)Z, (2.23)

kde U je Coulombicka repulze. Celkova zména energie je souctem obou energii a
muizeme ji vyjadfit vztahem:

AE =%D(EF)(8E)2(1—UD(EF)). (2.24)

Vidime, ze muze dojit ke spontdnnimu rozstépeni past s nasledkem vzniku
ferromagnetizmu za podminky:

UD(E,) >1. (2.25)

Tato podminka se nazyva Stonerovo kritérium. Podle Stonerova kritéria mizeme
rozli$it nékolik piipadi:

e UD(E;) <1 - vede na Pauliho paramagnetismus

e UD(E;)=1 - v tomto piipadé¢ nastava kolektivni metamagnetizmus

e UD(E;)>1 - Stonerovo kritérium je splnéno a nastava silny nebo slaby
feromagnetizmus dle zaplnénosti podpasi.
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Budeme-li jesté navic uvazovat piilozené magnetické pole, pak k rovnici (2.24)
ptibude na pravé strané faktor -MB. Odvodime-li magnetickou susceptibilitu vyjde
vztah:

_ Xp
X _—l—UD(EF) ) (2.26)

kde yp je Pauliho paramagnetickd susceptibilita a vyrazu (1-UD(Eg))* se iika
Stoneruv piiristek k magnetické susceptibilité pokud je UD(Eg) stale malé.

OF

= D(E)

Obr. 2.5: Spontanni roz§tépeni elektronovych stavi (pievzato z [4]).

2.2.3 Typy magnetickych usporadani

Mezi magnetickymi momenty na atomech v pevné latce pisobi vySe zminéné
interakce a zalezi na tad¢ faktort jaky maji celkovy ptispévek k magnetickému
uspofadani a zda ho jsou schopné vyvolat. Magnetickd uspotfddani vznikaji v
disledku prevladnuti magnetickych interakci nad termalnimi fluktuacemi
magnetickych momentii. Magnetické uspofadani je pro materidl energeticky
vyhodnéjsi. Existuje mnoho typti magnetickych uspotfadani od téch nejjednodussich
jako feromagnetické, antiferomagnetické, ferimagnetické az po ty sloZité napf. :
helicoidalni, spiralni nebo spinova skla.

Feromagnetické usporadani

Latky s feromagnetickym uspotfddanim vykazuji nemulovy magneticky moment 1
bez ptiloZzeného vnéjsSiho magnetického pole v uspofddaném stavu pii teplotach
nizsich nez tzv. Curieova teplota T¢. Rikdme Ze maji spontanni magneticky moment.
Existence spontanniho magnetického momentu ukazuje na paralelni usporadani
magnetickych momentii jednotlivych atomt. Jednoduché uspofadani feromagnetu je
znazornéno na obrazku 2.6, avSak feromagnetické usporadani nemusi byt vzdy tak
jednoduché.
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Obr. 2.6: Schématické znazornéni uspofadani magnetickych momentd ve
feromagnetu.

Vyménny integral zrovnice (2.19) je pro feromagnet kladny (J; > 0). Totalni
magnetické pole Hio, vyskytujici se v latce, je tedy dano nejen vnéjsim magnetickym
polem H, ale i molekularnim polem Hp, které je imérné spontanni magnetizaci M:

He=H+H,=H+aM, (2.27)

kde A predstavuje Weissiv koeficient molekuldrniho pole a pro feromagnetika je
kladny. V paramagnetické fazi muzeme zapsat vztah pro magnetizaci jako
M = ypHiot @ dosadit do n¢j vztah (2.27). Paramagneticka susceptibilita podléha
Curieovu zakonu yp = C/T, jak je zmin&no vyse. Upravou obdrzime vztah:

C _ NI +1)g°u?

= , C , 2.28
X 3. (2.28)

kde 6p = CA je Curicova paramagneticka teplota a pro feromagnety je kladna.
Uvedeny vyraz pro magnetickou susceptibilitu se nazyva Curieiv-Weissliv zdkon a
jeho teplotni zavislost je znazornéna na obrazku 2.7a.

Uy X

0 T 6 0 T

Obr. 2.7: Teplotni zavislosti paramagnetické susceptibility pro (a) feromagnetické
latky vlevo a (b) antiferomagnetické latky (ptevzato z [7])

Antiferomagnetické usporadani

Antiferomagnetické uspofadani je tvoreno dvéma feromagnetickymi podmfiizkami A
a B, vz4jemné antiparaleln¢ uspotraddané (Obr. 2.8). Vysledna spontanni magnetizace
je nulovéa kvili stejnym magnetickym momentti atoma tvoficich obé podmftize.
Z tohoto duvodu si jsou Curieovy konstanty pro jednotlivé podmiizky rovny a po
stejném postupu odvozeni magnetické susceptibility jako pro ferimagnetické
uspoifadadni dostavdme stejnou rovnici (2.28) srozdilnou paramagnetickou
Curierovou teplotou, kterd je nyni -uC. Teplotni zéavislost je zndzorn€éna na
obrazku 2.7b. Vyménny integral je pro antiferomagnetické uspotadani zaporny
(Jij < O)
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Obr. 2.8: Schématické znazornéni antiferomagnetického usporadani magnetickych
momentd.

Ferimagnetické usporadani

Ferimagnetické uspofadéani je tvofeno dvéma magnetickymi podmiizkami A a B.
Ob¢ podmiizky jsou feromagnetické, ale navzajem jsou v antiparalelnim uspotradani
(Obr. 2.9). Vysledny spontanni magneticky moment u ferimagnetd neni nulovy. Obé
podmiizky maji rozdilnou velikost magnetického momentu a proto se vysledny
moment nevynuluje (tzv. nevykompenzovany antiferomagnetizmus). Ferimagnetika
se fidi stejnymi zékonitostmi jako feromagnetika, ale pifi odvozovani Curieovy
teploty musime uvazovat dvé rovnice (2.27) pro kazdou podmiizku. Vysledek
odvozeni pramagnetické Curieovy teploty:

O feri = H3/CCs (2.29)

kde Ca a Cg jsou Curieovy konstanty pro podmiizky A a B, u je kladna konstanta.
Teplota pod niz je latka usporadand ferimagneticky se také nazyva Curieova teplota.

FatsTalelaelel

Obr. 2.9: Schématické znazornéni ferimagnetického uspofadani tvofeného dvéma
podmiizkami s riznou velikosti magnetickych momentt.

2.2.4 Magnetické domény

V teplotnich oblastech dostate¢né hluboko pod Curieovou teplotou jsou vSechny
magnetické momenty v mikroskopickém méfitku ve feromagnetiku uspofadany
paralelng. Pfesto je magneticky moment u vétSiny feromagnetik mnohem mensi nez
nasyceny moment, ktery lze ziskat aplikaci vnéjSiho magnetického pole. Takovéto
chovani je zpisobeno rozdélenim vzorku do malych oblasti nazvanych magnetické
domény. Uvniti kazdé domény jsou magnetické momenty uspofadany paraleln¢é a
vykazuji nasyceny magneticky moment. Magnetické momenty v rtiznych doménach
nemusi byt paraleln¢ orientovany a vysledny magneticky moment celého vzorku je
mensi nez nasyceny. Magnetické domény jsou od sebe odd€leny tzv. doménovymi
sténami (Blochova oblast). Zména magnetizace mezi sousedicimi doménami se déje
postupnym pievracenim spinti v atomovych rovinach.

Pivod magnetickych domén je pfirozenym diisledkem kombinace ptispévkl
dipolarni energie a energie doménovych stén k celkové energii feromagnetického
télesa. Prispevek dipolarni energie mize byt redukovan rozdélenim domény na dvé
magnetické domény oddélené od sebe doménovou sténou, kterd také ptispiva
k celkové energii, ale soucet obou energii je mensi nez puvodni energie. Systém se
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tedy snazi minimalizovat celkovou energii. Nazorné zndzornéni domén a jejich
déleni je v obrazku 2.10.
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Obr. 2.10: Rozdéleni materialu na doménové stény (pievzato z [3]).

Ptilozime-li na vzorek, ve kterém jsou magnetické domény, magnetické pole. Budou
se propagovat magnetické domény s vyhodnym smérem magnetizace vuci vngjSimu
magnetickému poli, jak je znazornéno na obrazku 2.11. Ve slabych magnetickych
polich se budou zvétSovat objemy domén s vyhodnym smérem magnetizace na tkor
domén s jinou orientaci magnetizace. Ptilozime-li silné magnetické pole, pak se
za¢ne magnetizace domén pieklapét do sméru vnéjsiho magnetického pole.

B —_ [:] axiama axtarnal
axtaerna + _h..
p——
—— —_— -+ T -
R
—_— - ¢

Obr. 2.11: Propagace magnetickych domén (pievzato z [6]).

Tato vlastnost ma za nasledek vznik tzv. hysterezni smycky (Obr. 2.12). Hysterezni
smycka ptfedstavuje zavislost magnetizace M na ptilozeném magnetickém poli H.
VloZime-li feromagnetickou latku, kterd nebyla pfedtim zmagnetovana a nebo je
odmagnetovana, bude jeji magnetizace rast priblizné jako ktivka 0A (panenska
kiivka). Po dosaZzeni tzv. saturované magnetizace Ms se jiz nebude magnetizace
zvySovat se zvySovanim vnéjSiho pole. Pfi snizovani vnéj$iho magnetického pole po
dosaZeni saturované magnetizace bude magnetizacni kiivka opisovat kiivku AB a
protinat osu magnetizace v bodé Mg (remanentni magnetizace), ktera udava velikost
magnetizace pii nulovém vnéjSim magnetickém poli (velikost magnetizace
permanentniho magnetu). Dale kiivka protind osu vnéjstho magnetického pole
V hod¢ -Hc (tzv. koercitivni pole) udavajici odolnost materialu proti pfemagnetovani.
V bod¢ B jiz magnetizace dale neklesd a vzorek je plné pfemagnetovan vici
pfedchozimu poli. Pfi zpétné postupné zméné vnéjSiho magnetického pole bude
magnetizace opisovat kiivku BA a remanentni magnetizace a koercitivni pole budou
mit opa¢nd znaménka.
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Obr. 2.12: Hysterezni smycka feromagnetické latky.

2.3. Elektricky odpor

Elektricky odpor materidli vznikd vlivem rozptylu vodivostnich elektroni na
rozptylovych centrech. Podle Matthiessenova pravidla mizeme celkovy elektricky
odpor zapsat jako soucet nckolika ptispévkll, jez maji svij pivod v riznych
mechanizmech rozptylu vodivostnich elektronti (Obr. 2.13).

p(T):p0+pphonon(T)+pmag(T) . (230)

Metalurgicky prispévek

Prvni ¢len rovnice (2.30) po se nazyva metalurgicky odpor. Rozptyl vodivostnich
elektroni v tomto ptipadé nastava na hranicich zrn, poruchach mfize (bodové,
carové, plosné, objemové), necistot materidlu (obsaZené cizi faze). Metalurgicky
odpor neni zavisly na teploté a jeho velikost je dana jiz z ptipravy materialu.

Fononovy prispévek

Druhy ¢len rovnice (2.30) ppnonon (T) je zplisobeny rozptylem vodivostnich elektront
na fononech (kmitech miize). Teplotni zavislost fononového ptispévku k odporu je
popsana Bloch-Gruneisenovou formuli:

T 50/T XS
PononorT) = 4R®(6J ! (ex _1)(1_ e_x)dX, (2.31)

kde Ry je pridany parametr a ® je Debyeova teplota [7]. Po aproximaci na vysoké
teploty odvodime zavislost p,,00(T) oc T a pro nizké teploty o 500(T) o< T®.

Magneticky prispévek

Posledni ¢len rovnice (2.30) pmag (T) vyjadiuje zavislost elektrického odporu na
magnetickém stavu materialu. Vodivostni elektrony, jakozto nosice elektrického
naboje interaguji s magnetickym polem tvofenym magnetickymi momenty.
V paramagnetickém stavu jsou magnetické momenty neuspofadané a piispévek
k elektrickému odporu je teplotné nezavisly. Naopak ve stavu magnetického potadku

21



je prispevek k elektrickému odporu teplotné zavisly. Obecné v disledku usporadani
magnetickych momenti dochazi ke snizeni elektrického odporu ve feromagnetikéach.

0
F total

___________________________

p(a.u.)

T (a.u.)

Obr. 2.13: Znazornéna teplotni zavislost ptispévki k elektrickému odporu a celkovy
elektricky odpor (pfevzato z [6]).

2.4. Vliv vnéjsiho tlaku

Magnetické interakce ptisobici mezi magnetickymi ionty jsou zodpovédné za vznik
magnetického uspotfadani a mj. zaviseji také na vzdalenostech mezi magnetickymi
ionty. Existuje nékolik zptisobtl, jak Ize ménit meziatomovou vzdalenost: zménou
teploty (v dusledku teplotni roztaznosti), chemického slozeni (substituci) a nebo
pusobenim vné&jsiho hydrostatického tlaku. Zména teploty je relativné jednoduchy
zpusob zmény meziatomovych vzdalenosti. Zménou teploty se vS§ak méni 1 obsazeni
jednotlivych energetickych stavili, coz mlize mit zasadni vliv na vlastnosti materialu.
Dals§im zpusobem je substituce jednoho druhu atomu za jiny (tzv. chemicky tlak).
Zména meziatomovych vzdalenosti je pak urcena velikostnim efektem
substituovaného atomu. Nezadoucim dusledkem tohoto zplsobu je zména
chemického sloZeni vzorku a tim i1 zasah do koncentrace elektront. Hydrostaticky
tlak zplisobuje zménu meziatomovych vzdalenosti a zaroven zachovava chemické
sloZeni, cistotu 1 tvar vzorku. Narozdil od zmény teploty neméni obsazeni
energetickych hladin kvantovych stavi, ale jejich relativni energie. Tlak, jakoZto
jedna z termodynamicky veli¢in, je kvili obtiZznosti vysokotlakych technik nejméné
pouzivan.

2.4.1. Popis tlaku

Tlak je obecné definovan jako sila pisobici na plochu p =§. V laboratornich

podminkach (viz. obr. 2.14) vsak zavadime pro piesny popis neidealnich aspektt
stlaceného systému tenzor napéti ojj, ktery je popisovany v kartézskych souradnicich

[8]:
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011 01 Oi3
6=|0, O, Oyl (2.32)

O3; O3 Og3

Kontaktni sily plisobici na stény malé krychle tvoii povrchova napéti, kterd se
rozkladaji do tii ortogonalnich slozek. Jedna slozka je kolma k povrchu (normalova)
a predstavuje normalové napéti (i), dv€ zbyvajici jsou te¢na k povrchu a udavaji
smykové napéti (gjj,i # J). Normalova napéti deformuji material a méni jeho objem.
Smykova napéti deformuji materidl v jimi dané roviné¢ a méni tvar vzorku beze
zmény jeho objemu. Tenzor napéti je obecné definovan v kazdém prostoru a Casu a
proto je tlak také definovan v prostoru a ¢asu vztahem:

1
p(r,t) = —5(011(”) + 0, (1 1) + 0,(r, 1)), (2.33)
dale definujeme smykova napéti pomoci deviacniho tenzoru napéti:

A (r,t) = oy (r,t) — o, p(r,1t). (2.34)

Poté Ize hydrostaticky tlak jednoznacné definovat jako:

— p(r,t) = 03,(r 1) = 0, (1, 1) = og5(1, 1),
A; (r,t)=0. (2.35)

|

.
¥
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Obr. 2.14: Vyvijeni hydrostatického tlaku na vzorek (pfevzato z [8]).

2.4.2. Vliv hydrostatického tlaku na vlastnosti materialu

Vlastnosti materidlu vystaveného pulsobeni hydrostatického tlaku jsou ovlivnény
zejména v disledku zmén meziatomovych vzdélenosti a miizovych parametra.
Jednotlivé miiZové parametry mohou obecné rist nebo klesat, avSak celkovy objem
V musi vzdy klesnout. S mirou zmény objemu pii aplikaci hydrostatického tlaku je
spojena stladitelnost materialu (kompresibilita). Nejvice zmén ve fyzikalnich
vlastnostech materialu lze ocekavat u materiald snejvétsi stladitelnosti «,
definovanou vyrazem:
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__1(dp
K=-7 (dv l . (2.36)

Zména objemu ma také vliv na energie elektronovych stavii a hustotu stavii na
fermiho mezi D(Ef). Delokalizované elektrony jsou diky témto vlivim na tlak
nejcitlivéjsi. Diky zmenSovani meziatomovych dochdzi ke zvySovéani piekryvu
vlnovych funkci elektront jednotlivych atomt, coz vede ke zvySeni hodnot
piekryvovych integrall, rozsifeni elektronovych past, delokalizaci elektroni, zménu
vazebného charakteru a zmenseni energetického gapu [9].

Se snizovanim objemu se zvySuji energie elektronti, ale tato zména neni
linearni. Elektrony v orbitalech s nizsi energii (s-, p-orbitaly) nabyvaji vétSiho
prirGstku se snizenim objemu a naopak elektrony v orbitalech o vysSich energiich
(d-, f-orbitaly) maji mensi pfirtstek energie pfi stejné zméné¢ objemu. Zasadni roli
zde také hraje i1 poloha Fermiho energie. Timto se indukuji fazové transformace,
které napt. vedou k piechodu latky do supravodivého stavu [8].

Tlakem indukovana zména mfizovych parametrii miize ménit silu vyménnych
interakci zptsobujicich magnetické usporadani, resp. vyménného integralu Ji;. Tento
vliv mad za nésledek posun teploty uspofaddni. V piipad¢ ptevladajici vyménné
interakce RKKY muze dojit i ke zméné typu magnetického usporadani se zménou
znaménka vyménného integrélu.
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3. Experimentalni metody

3.1. Priprava vzorki

Intermetalické materidly zkoumané v této praci byly pfipraveny z navdzky cCistych
kovli v jednoobloukové peci (Obr 3.1). Jednoobloukova pec je standardni aparatura
pro ptipravu intermetalickych polykrystalickych materiala.

Obr. 3.1: Jednoobloukova pec [10]

Hmotnostni procento navazenych cistych prvki je vlozeno do aparatury, kterd je
odcerpana na 10°® mbar. Nésledng je aparatura napu$téna ochrannou atmosférou
(argon ¢&istoty 6N). Cisté kovy jsou po roztaveni elektrickym obloukem slity
dohromady a po vychladnuti taveniny vzniké4 polykrystalicky vzorek poZadovaného
sloZeni.

Nami pfipravované polykrystalické vzorky byly pfipraveny z Cistych kovi
Ho s ¢istotou 3N, Co s Cistotou 4N5 a Si s Cistotou 6N. Vsechny vzorky byly pro
lepsi homogenitu pfetaveny tiikrat. Nasledné byly vzorky Zihany na 1200°C po dobu
7 dni. Dale byly vzorky popoustény z teploty 350 °C s rychlosti chlazeni 0,1 °C/min.

3.2. Charakterizace vzorku

Vzorky byly charakterizovany fadou metod urcujici vlastnosti vzorku z hlediska
jejich fazové a chemické C(Cistoty. Rentgenova praskova difrakce, skenovaci
elektronova mikroskopie s analyzatorem EDX (Energy Dispersive X-ray analysis).
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Tyto metody jsou velice dobfe znamy a Siroce pouzivany ve vyzkumnych centrech,
proto budou z téchto metod popsany pouze zaklady a hlavni principy. Pro detailnéjsi
popis téchto metod mtize Ctenar nahlédnout do literatury [11, 12].

3.2.1. Rentgenova praskova difrakce

Obecné nejpouzivanéj$i a nejrozsifenéj$i metodou charakterizace vzorku (zjisténi
fazové Cistoty, urCeni krystalové struktury a miizovych parametrll) je rentgenova
praskova difrakce. Metoda je =zalozena na méfeni intenzity difraktovaného
rentgenového zafeni v zavislosti na difrakénim thlu 26. Pozici pikti v difrakénim
zaznamu udava Braggova rovnice: A = 2dpgsing (viz. [11]), jenz fika, jaké krystalové
roviny dng mohou pii konstantni vinové délce zafeni 1 pro dany difrakéni thel
difraktovat. Difrakéni zdznam je tedy charakteristicky pro kazdy material, proto
muizeme z poloh, poctu a tvaru difrakénich maxim urcit pocet fazi, symetrii jejich
krystalové miize, miizové parametry, texturu materidlu (preferencni orientace
krystaltl) a ptipadné i napéti v krystalové mfizi.

Méfeni na vSech vzorcich bylo provedeno pomoci difraktometru Bruker D8
Advanced v.2 v parafokusa¢ni Bragg-Brentanové geometrii. Zdrojem zafeni byla
médéna rentgenka s pouzitymi vinovymi délkami Agg = 1,54050.10‘10 m a
Akaz = 1,54434.10™ m, ostatni vinové délky byly ze spektra rentgenky eliminovéany
monochromatiza¢nimi filtry. M¢&feni probihalo pii pokojové teploté v uhlovém
rozmezi 26 = 10° az 130° s thlovym rozlisenim 0,03°.

Ziskané difrakéni zdznamy byly vyhodnoceny programem FullProf [13, 14]
vyuzivajici Rietveldovy metody [15]. Metoda je zalozena na vypiesnovani parametra
znam¢ struktury metodou nejmenSich cCtverci. Musime proto zadat vychozi
strukturni model, ve kterém jsou zadany zdkladni informace o struktufe a
experimentalnich podminkach (prostorovd grupa, polohy atomu, vinovd délka
pouzitého zéafeni, atd.). Ve strukturnim modelu se tedy vyskytuji dva druhy
parametrll: pevné a volné. Pevné parametry jsou zadany ve strukturnim modelu a
jsou nemeénné, zatimco volné parametry lze touto metodou vypiesnit (Skala, miizové
parametry, uroven pozadi, instrumentdlni chyby, atd.). Program ze strukturniho
modelu vypocte modelovy difrakéni zdznam, ktery porovnava se zméfenym
difraktogramem. Variaci volnych parametri strukturniho modelu se program snaZzi
zdznam vypresnit k co nejlepsi shodé modelového zaznamu spocteného ze
strukturniho modelu vii¢i zmétenému difrakénimu zdznamu [11].

Touto metodou jsme vypocetli miizové parametry a piipadnou necistotu
V podobé cizi faze.

3.2.2. Skenovaci elektronova mikroskopie a mikrosonda

Skenovaci (tadkovaci) elektronovy mikroskop (SEM, Scanning Electron
Microscope) je pfristroj vytvafejici obraz vzorku pomoci fokusovaného svazku
elektrond. Elektrony z fokusovaného svazku vyrazeji zpovrchu zkoumaného
materidlu tzv. sekundarni elektrony, které jsou pomoci rozdilu potenciala
ptitahovany Kk detektoru. Tyto elektrony davaji informaci o povrchu jak
topografickou (vzhled) tak morfologickou (faze). Topografie je zaloZena na principu
rizné intenzity signalu detekovaného zrizn€ sklonénych ploch zkoumaného
materidlu a morfologie na rtiznych intenzitach signalu pochazejiciho z atomt s jinym
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atomovym Cislem (mens$i intenzita bude v mist¢ koncentrace atomti s niz$im
atomovym c¢islem). Snimek ze skenovaciho elektronového mikroskopu tedy dava
informaci o povrchu a fazové Cistot¢ sledované ¢asti vzorku.

Mikrosonda (EDX) umoznuje zjistit prvkové slozeni zkoumaného materialu.
Metoda je zalozend na zkoumani charakteristického zafeni atomd, jez je vyzafovano
pusobenim fokusovaného svazku elektronit na atomy v povrchu vzorku. Tento
svazek elektronii vyrazi elektrony z vnitinich slupek atomt studované¢ho povrchu.
Charakteristické rentgenové zareni je vyzafovano v disledku pfeskoku elektronu ze
slupky s vyssi energii do diry po vyrazeném elektronu ve slupce s nizsi energii.
Jelikoz zakladnim znakem charakteristického zareni je jeho jedinecnost pro kazdy
prvek, dava tato metoda informaci o chemickém slozeni vzorku v mist¢ dopadu
fokusovaného svazku elektroni.

K charakterizaci vSech vzorkil byl pouzit skenovaci elektronovy mikroskop
Tescan Mira I LMH se zabudovanym analyzatorem rentgenového zateni EDX
Bruker AXS.

3.3. Mérici techniky

Veskera meéfeni byla provedena v laboratofich spravovanych Katedrou fyziky
kondenzovanych latek MFF UK a ve spolecné laboratoii pro magnetickd studia
(SLMS) Matematicko-fyzikélni fakulty a Fyzikalniho Ustavu AVCR. K méfeni byly
pouzity aparatury: MPMS 7XL (Magnetic Property Measurement System)
pouzivajici velmi citlivy detektor SQUID (Superconducting Quantum Interference
Device), PPMS (Physical Property Measurement System), oboji od firmy Quantum
Design [16, 17] a zatizeni Closed Cycle Refrigerator (CCR) od firmy Janis Research.

3.3.1. PPMS

PPMS je multifunkéni zafizeni pro méfeni fady objemovych fyzikalnich veli¢in:
magnetizace, magnetické susceptibility, tepelné¢ kapacity, elektrického odporu a
dilatometrie. Aparatura je zndzornéna na obrazku 3.2.

Pro méfeni magnetickych vlastnosti vzorku se vyuziva Faradayova
indukéniho zékona. Magnetizace vzorku se meéfi v detekéni civce, ve které je
rozpohybovan vzorek pifi nenulové hodnoté magnetického pole. V detekéni civee se
indukuje napéti imérné magnetizaci vzorku. Magnetizaci vzorku je aparatura
schopna méfit pii statickych vnéjSich magnetickych polich do 14 T. Stridava (AC)
magnetickd susceptibilita se méfi pomoci detekéni a budici (excitacni) civky, které
jsou souosé. Budici civka je pfipojena ke zdroji stiidavého napéti o znamé frekvenci,
jez zpusobi vznik stfidavého magnetického pole. Vzorek v reakci na stiidavé
magnetické pole vybudi odezvu, kterd je zmétena detekéni civkou.
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1 - Komora pro vkladani vzorku

2 - Ochranné obvody magnetu

3 - Vysokopolni supravodivy magnet

4 - Nadrz s kapalnym dusikem

5 - Ptivody k magnetu (vysokoteplotni
supravodice)

6 - Nadrz s tekutym heliem

Obr. 3.2: Schéma aparatury PPMS (ptevzato z [18])

3.3.2. MPMS

MPMS je zafizeni pro méfeni zmény magnetického pole uZivajici technologii
SQUID. Tato technologie umoziiuje meéfit magnetizaci (magneticky moment)
svelmi vysokou pfesnosti na urovni jednotlivych kvant magnetického toku.
Pouzivané zatizeni MPMS 7XL je zobrazeno na obrazku 3.3.

Zatizeni MPMS se skladd ze c&tyf hlavnich c¢asti: vzorkové komory,
supravodivych detekénich civek, SQUIDového detektoru, k némuz jsou pfipojeny
detekéni civky, a supravodivého magnetu. Pro nazornost je na obrazku 3.4 zobrazeno
schéma hlavnich casti. SQUID je vyroben ze dvou supravodiclti (nejéastéji Nb)
oddélenymi od sebe dvéma tenkymi vrstvami nevodivého materidlu (nejcastéji
Al;03). Takovémuto piechodu SNS (supravodi¢ - nevodic - supravodi¢) se fika
Josephsontiv ptechod. SQUID je tedy prstenec supravodice dvakrat (jednou)
preruseny Josephsonovymi pfechody. Takovyto prstenec ma velmi vysokou citlivost
sahajici az k samotné fyzikalni podstaté, tedy k elementu kvanta magnetického toku
(h/2e, podrobnéji v [19]). Diky Josephsonovym piechodim je SQUID idealnim
prevodnikem magnetického toku na napéti. SQUID v zafizeni pracuje jako detektor
nuly: méfi rozdil mezi magnetickymi toky vytvofenymi v prstenci od navazanych
detekcnich civek a zpétnovazebné civky. Zpétnovazebna civka vyrovnavd zménu
magnetického toku ve SQUIDovém prstenci, tudiz je zpétnovazebné napéti umérné
magnetickému toku detekéni civky. Pro zajisténi néjakého lokalniho minima
prenosové funkce (periodicka zavislost napéni na magnetickém toku v prstenci) se
pouziva malého stfidavého toku, ktery v prstenci indukuje stfidavy proud, tekouci
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zpétnovazebnou civkou. Diky této modulaci a fazové citlivému detektoru (lock-in) se
méti derivace prenosové funkce, jez je v minimu nulova a na vystupu se napéti
neméni. Zménou proudu v detekéni civce se vychyli derivace z nulové hodnoty,
kterd se na vystupu kompenzuje a udrzuje magneticky tok v prstenci nulovy [19].
SQUID je proto situovan v misté s co nejslabsim a nejhomogennéjsim magnetickym
polem.

Vnéj$i magnetické pole tvofi supravodivé magnety vyrobeny z civek
supravodivého materidlu. Magnety jsou trvale ponotfeny v tekutém heliu, jez udrzuje
materidl civky v supravodivém stavu. Detekéni civky se vyrabéji také ze
supravodivého materialu. Jsou uspotadany ve tvaru podélného gradiometru se
vzorkem vV jejich stfedu. M¢feni se pak provadi pohybovanim vzorku skrz
gradiometr. Opét se vyuzivd Faradayova zakona elektromagnetické indukce, ktery
pii pohybovéani vzorku indukuje v civkach elektricky proud umérny zmeéné
magnetického toku.

| A

Obr. 3.3: Pouzivané zatizeni MPMS 7XL (ptevzato z [18])

Obr. 3.4: Schéma hlavnich c¢asti zafizeni MPMS: 1 — vzorek, 2 — supravodivé
detek¢ni civky, 3 — SQUID, 4 — supravodivy magnet (ptevzato z [20])

3.3.3. Méreni tepelné kapacity

Meéfeni tepelné kapacity bylo provedeno pouzitim aparatury PPMS. Métené vzorky
byly z polykrystalického materidlu v rozmezi hmotnosti 12 - 22 mg. Dotykova
plocha vzorka k drzaku (specialni ptipravek pro meéteni tepelné kapacity od
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Quantum Design, Obr. 3.5) byla zbrouSena a nasledné lesténa kvuli dobré tepelné
vyméné. Mé&fici komora PPMS je chranéna nékolika radia¢nimi Stity a po vlozeni
vzorku vycerpana, aby se zabezpecila dobra tepelnd izolace od okoli. Aparatura
PPMS pouziva pro méfeni tepelné kapacity vzorkl relaxacni metodu. Metoda je
zalozend na méfeni Casového vyvoje teploty vzorku, jakozto reakce na pfesné
definovany tepelny puls (detailni popis najdete v literatute [17]).

Obr. 3.5: Pripravek (tzv. puck) pouzivany pro méfeni tepelné kapacity.

3.3.4. Méreni elektrického odporu

Teplotni zavislost elektrického odporu byla méfena pomoci aparatur PPMS a Closed
Cycle. V obou aparaturach se pouziva standardni étyibodova metoda méfeni
elektrického odporu diky jeji velké pfesnosti pii méteni malych hodnot el. odpori
(do celkového odporu, diky ctyfbodovému zapojeni, nepfispivaji dil¢i odpory
kontakt) [21]. M¢fici stfidavy proud se typicky pouziva o velikosti 5-10 mA s
frekvenci ~80 Hz. Pro snadnou montdz vzorku se pouZivaji specidlni drzéky
(Obr. 3.6) pro méfeni elektrického odporu v obou aparaturach. Obecné se pouziva
vzorek ve tvaru kvadiiku s prifezem 1 az 2 mm? a délkou 4 az 8 mm. Kontakt mezi
drzdkem a vzorkem zajist'uji médéné vodice o praméru 25 um. Elektricky kontakt se
vzorkem je podpofen potazenim mist dotyku dratkl se vzorkem pastou z koloidniho
stiibra.

Side view

Obr. 3.6: Specialni drzak pro méteni elektrického odporu pii atmosférickém tlaku od
firmy Quantum Design (pfevzato z [17]).
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3.4. Tlakové cely

Me¢tfeni ve vysokych tlacich vyzaduje vyvinuti nemalé¢ho Usili pifi ptfipravé a
provedeni experimentalniho uspofadani méfeni. Vysoky tlak vyvijime zpravidla
pusobenim sily na pist, jak je popsano v teoretické ¢asti 2.4. K dosazeni vysokého
tlaku existuji riizna zatizeni od sofistikovanych tlakovych aparatur (3D vice-anvilové
cely) az po jednodussi (tlakové cely). Pro nasSe ucely jsou potitebné cely vyvijejici
statick¢ tlaky. Aparatury pro dosahovani dynamickych tlakii jsou mnohem
sofistikovangjsi a dosahuji se jimi ultra vysoké tlaky [22].

Laboratoie katedry fyziky kondenzovanych latek jsou vybaveny svéracimi
tlakovymi celami (déle jen tlakova cela). Tyto tlakové cely jsou vyvinuty pro méteni
v hydrostatickém tlaku. Jako vyménné tlakové médium se pouziva specialni kapalina
s malou stlacitelnosti. Tlak se zvySuje plisobenim sily na pist uvniti vybrusu (komora
se vzorkem). Vzorkovy prostor je naplnén tlakovym médiem a stlacen bud’ zavitem
nebo lisem. Udrzeni tlaku se zajiStuje zavitem. Tlakovych cel je mnoho druhi podle
potfeb daného experimentu a néktefi experimentatoti vyvijeji nové tlakové cely nebo
modifikuji stavajici cely dle svych potfeb méfeni.

3.4.1. Tlakova cela pro méreni magnetizace v aparature MPMS

Tlakova cela, pomoci niz lze méfit magnetizaci a stfidavou magnetickou
susceptibilitu v aparatuie MPMS (popsana vyse), byla specialné navrzena pro tato
méfeni pracovniky Fyzikalniho ustavu Akademie véd CR, oddéleni magnetik a
supravodica [23]. Cela je zobrazena na obrazku 3.7 a popis jednotlivych soucasti je
ukdzan na obrazku 3.8. Tlakova cela je vyrobena z méd-beryliové bronzy (CuBe).
Vyhodou této slitiny je velikd pevnost a nemagnetické vlastnosti. Maximalni
povoleny tlak vzhledem k bezpecnosti u této tlakové cely je ~ 1,2 GPa. Pouzivané
tlakové vyménné médium u tohoto typu tlakové cely je nejéastéji vietenovy olej
OL3. Tlak se urCuje v nizkych teplotich pomoci supravodivého piechodu olova
umisténého do vzorkové komory. Tlakova zavislost supravodivého ptechodu olova
je detailn¢ kalibrovana a popsana v literatufe [24]. Vliv materidlu tlakové cely
(CuBe) na méfeni magnetickych vlastnosti vzorku byl testovan a zjist€éna chyba
mezi méfenimi, kde se vzorek nachazi vné a uvniti tlakové cely, je mensi nez 0,2 %.
Testovaci méfeni dale ukazalo problém pii méfeni magnetizace mensi nez 10° EMU
s timto typem cely [8]. Materidl tlakové cely a vyménné tlakové médium podléhaji
teplotni roztaznosti, coz ovliviiuje vysledny tlak uvniti cely. Zména tlaku s klesajici
teplotou je diskutovana v ptiloze A.

R T iy A PNE R RN
Obr. 3.7: Tlakova cela pro méfeni magnetizace a magnetické susceptibility
V aparatuie MPMS.
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Obr. 3.8: Sestava svéraci tlakové cely pro méfeni magnetizace a magnetické
susceptibility v aparatufe MPMS. Vnitini praimér cely je 2,5 mm a vné&jsi 8,6 mm.
1 a9 - horni a dolni svéraci Sroub, 2 — prichodka, 3 — tésnéni, 4 — drzak se vzorkem,
5 — tlakova cela, 6 — manometr (Pb), 7 — pist s tésnénim a ¢epem, 8 — podpora pistu
(ptevzato z [25]).

3.4.2. Tlakova cela typu ,,Naka*

Stavajici podoba této svéraci tlakové cely je dilem pana Dr. Takashiho Naky (NIMS
Tsukuba). Tento typ tlakové cely je slozeny ze dvou vrstev. Vnitini vrstva je
vyrobena ze slitiny Ni-Cr-Al (pfesna stechiometrie a tepelné zpracovani je chranéno
vyrobcem), ktera je velice pevna, ale kiech¢i nez vrchni vrstva z CuBe bronzy. Cela je
dimenzovana pro vyvijeni hydrostatického tlaku do 3 GPa. Jeji vnéjSi rozmér je
zvolen tak, aby bylo mozné celu vsadit do komer¢nich aparatur PPMS (Quantum
Design), coz umoziiuje meétfeni pii vysokém hydrostatickém tlaku v rozsahu
standardnich termodynamickych velicin poskytujicich aparatura PPMS (T >2 K;
toH ~ 14 T). Jako vyménné tlakové médium se pouziva olej Daphne 7373 [26 - 28].
Vnitinim prostorem tlakové cely vedou médéné dratky (skrz prichodku, podporu
prichodky a svéraci Sroub (Obr. 3.9)), které se pouzivaji pro pienos signalu do a
z tlakové cely. Pied vlozenim do vzorkového prostoru se na né kontaktuje vzorek a
manometr. UrCeni tlaku uvnitt tlakové cely se provadi pifi pokojové teplote
manganinovym manometrem. Manganin je slitina médi (typicky 86%), manganu
(12%) a niklu (2%), vyvinutd Edwardem Westonem koncem 19. stoleti v prib&hu
vylepSovani fyzikalnich parametri jiného odporového vodice, konstantanu. Pro
stanoveni tlaku se vyuZziva tlakové zavislosti odporu manganinového dratu:

R(T, p) = R(T 0)[L + pe(T)],

,_R(.P)-R(.0) 1
RTO)  a(T)’

(3.1)

kde R je elektricky odpor manganinu, p tlak a a je tlakovy soucinitel elektrického
odporu manganinu, ktery je zavisly na pouzitém primeéru a slozeni manganinového
dratu (v nasem piipadé « (293K) = 0,00245 GPa™). Tlak se u tohoto typu tlakové
cely zvySuje plsobenim sily na podporu pistu v lisu a o udrzeni tlaku se starad
upeviiovaci Sroub.
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Obr. 3.9: Dvouvrstva tlakova svéraci cela pro méfeni v aparaturach PPMS a CCR.
1 —télo tlakové cely, 2a — priichodka, 2b — prichodka s médénymi draty, 3 — CuBe
tésnéni, 4 — teflonové pouzdro, 5 — pist, 6 a 7 — horni a dolni svéraci Sroub, 8 a 9 —
podpora pruchodky a pistu, 10 — ty€ pro ptenos sily z lisu na pist, 11 — ptipravek pro
zapojeni do aparatury PPMS od firmy Quantum Design.

Diky médénym dratim vedoucim z tlakového prostoru skrz priichodku vné, 1ze méfit
fyzikalni vlastnosti vzorku zprostiedkované elektrickymi vodici.

Méreni elektrického odporu za hydrostatického tlaku

Vhodnost méfeni elektrického odporu je ddna vyménnym tlakovym médiem, které je
nevodivé, a teflonovym pouzdrem (taktéz nevodivé). Z téchto divodu, lze pro
montdZz pouzit neizolované vodici draty a pastu z koloidniho stiibra. Celd montéz
vzorku na prichodku je zobrazena na obrazku 3.10. Velikost méfeného vzorku je
nutné piizpusobit rozméru vzorkového prostoru (prumér 2,7 mm; délka 17 mm).
Obecné se pouziva vzorek o rozmérech ~0,5x0,5x4 mm?. Odpor se mefi
ctytbodovou metodou (vzorek, manganin).

2 - Vzorek

- 1 1 - Kaptonova paska

3 - Pasta z koloidniho
stiibra
4 - Manganin

5 - Prachodka
6 - CuBe tésnéni

3 2 1.8
2mm‘

Obr. 3.10: Obrazek montaze pro méfeni elektrického odporu.

Méieni stiidavé magnetické susceptibility za hydrostatického tlaku do 3 GPa
AC magnetickou susceptibilitu 1ze méfit pti hydrostatickém tlaku v aparatuie MPMS

Vv tlacich do 1,2 GPa. Pro méfeni pfi vySSich hodnotach tlaku bylo nutné vyvinout set
civek umoznujici méfeni s co nejvetsi presnosti a s rozméry tak, aby se vesel do
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vzorkové komory dvouvrstvé tlakové cely. Zptsob vyroby byl pro KFKL vyvinut
panem RNDr. Martinem Miskem, Ph.D. (konzultant této prace). Zpisob vyroby
pievzal autor této prace a upravil dle svych moznosti. Detail a ¢asti, ze kterych je
detek¢ni set civek vyroben, jsou popsany na obrazku 3.11. Detekéni set se sklada ze
dvou civek. Vnitini civka je v tzv. gradientnim uspoiadani skladajicim se ze dvou
Casti. V prvni Casti je vinuta civka, do které je vlozen vzorek (detek¢ni civka) a
Vv druhé¢ casti je vinuta civka se stejnym dratem ale v opacném smyslu (kompenzacni
civka). Takovéto uspordadani je vyhodné zejména kvili odecteni ptispévku
susceptibility od okolniho prostiedi (napft.: tlakového vyménného média). Vysledné
indukované napéti (dle Faradayova zakona) je dano rozdilem indukovanych napéti v
obou civkach diky opacnému smyslu vinuti. Podminkou platnosti takového tvrzeni je
existence stejnych poctli vinuti u obou civek, jak detekéni tak i kompenzacni (v
nasem piipad¢ 50 zavith). Vnéjsi civka je vinuta pies cely set vnitinich civek a
zastava funkci indukce excitacniho stiidavého magnetického pole (excitacni civka).

detekéni civka excitaéni civka
1 ) I I 1
WHHHE =
I ! [l
!
1 T
L
vzorek ! kompenzaéni civka/

Obr. 3.11: Popis ¢asti detekéniho setu (vlevo), experimentalni uspofadani montaze
pred vlozenim do tlakové cely (vpravo).

Detekéni set se zafixovanym vzorkem je pfipajen na médéné dratky prichodky a
vlozen do tlakové cely. Pro méfeni AC magnetické susceptibility byla upravena
elektronika aparatury Closed Cycle. Pouzit byl lock-in zesilova¢, model SR830
generujici vystupni stiidavé napéti, v nasSem pifipadé o frekvenci 234 Hz s
amplitudou napéti 0,5V do obvodu excitacni civky. Lock-in nésledné detekuje
odpovéd’ vzorku jako napétovy signdl z detekéni civky. Vysledna AC magneticka
susceptibilita je prezentovana v relativnich jednotkéch.

4.5. Mionova spinova rotace

Mion je elementarni Castice o klidové hmotnosti 105,7 MeV/c? nesouci naboj o
velikosti jednoho elektronu a spin 2. Doba Zivota mionu je 1, = 2,2 us. Mion se
Vv ptirod¢ bézné objevuje po srazkach kosmického zafeni s ¢asticemi v atmosféfe. Pro
vyuziti miont ke zkoumani vSak pottebujeme jejich velké mnozstvi.

Miony se ziskéavaji po srazkach vysokoenergetickych protonovych svazki
S vhodnym ter¢em (napi. C ¢i Be). Pfi srazkach vznikaji piony, které se rozpadaji
béhem velmi kratké doby (26 ns) na mion a mionové neutrino:

Tttty

Timto procesem se mion stava plné€ spinove-polarizovany. Mion je dale naveden do
materidlu vzorku, kde rychle ztrdci svoji energii ionizaci atomll a rozptylem
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s elektrony az se pIné ztermalizuje. V misté, kde se mion zastavi, se jeho
spin zorientuje paralelné s lokalnim magnetickym polem. Mion se rozpada po ¢ase t

y C s T, e,

s pravdépodobnosti umérnou € “ na ti &astice:
+ + —

pet v v,

kde ve je elektronové neutrino, €" je pozitron a vV, je mionové antineutrino. Jedina
pozorovatelna ¢astice po rozpadu je pozitron (neutrina interaguji jen slabou interakci
a jsou obecn¢ velmi tézko méfitelnd). Smér vyzareného pozitronu je prevazné uréen
orientaci mionového spinu (viz. obrazek 3.12) ptfed rozpadem castice.

Obr. 3.12: Uhlova distribuce emitovanych pozitronii s ohledem na vychozi spinovou
orientaci - tu¢na Sipka (pievzato z [4]).

Pozitrony jsou po rozpadu mionu ve vzorku detekovany v uréitych ¢asech detektory
vpiedu (F - forward) a vzadu (B - backward), jak miZzeme vidét na obrazku 3.13.

a /7 7
(@) At F 7

7]

"7 )
<0~ @%
N

H 7

N\

Obr. 3.13: Znazornéni experimentalniho usporadani uSR (pievzato z [4]).

Oznacime histogram zaznamenanych mionu v detektoru vpiedu jako Ng(t) a vzadu
jako Ng(t). Jelikoz rozpad mionu je radioaktivni proces, soucet obou histogramui
davé exponencialni zavislost (Obr. 3.14). Pro lep$i znazornéni mionové polarizace se
zavadi asymetricka funkce A(t) (Obr. 3.14) vztahem:

A(t) — NF(t)_ NB(t)
Ne(t)+Ng(t)

(3.2)
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Obr. 3.14: Casova zavislost rozpadd miond v pfednim a zadnim detektoru (vlevo).
Znazornéni ¢asového vyvoje asymetrické funkce (vpravo) (ptfevzato z [4]).

Mion, jako vSechny castice s magnetickym momentem, podléha Larmorové precesi
o V magnetickém poli (vné&j$im i vnitinim) dle vztahu:

o=y,B,

89 9,135 MHZTY, (33)

& 2m,,
kde B udava velikost magnetického pole, y, je mionovy gyromagneticky pomér, m,
je hmotnost mionu a g~2 je Landého g-faktor. Diky Larmorové precesi miony
Vv magneticky uspofadaném materidlu vzorku preceduji v zdvislosti na lokalnim
magnetickém poli. Detekované periodické signaly v asymetrické funkci A(t) jsou
tedy pfimym projevem vnitiniho magnetického pole.

Magneticky usporadana oblast

Detekovany signdl v magneticky uspotfddaném stavu (uspofddani na dlouhou
vzdalenost), v nulovém vnéjSim magnetickém poli a pro polykrystalicky vzorek lze
popsat vztahem:

Al = AQE exp (— 2,t)cos(y, (B, )t + o)+ % (- /I.gt)} . (34

kde Ao je pocate¢ni asymetrie (pfi t = 0) udavajici velikost signalu, <Bﬂ> je stredni

lokéalni vnitini magnetické pole, ¢ je fazovy posuv, /i je transverzalni relaxacni
rychlost a /4 je longitudinalni relaxaéni rychlost [29].

Paramagneticka oblast

V paramagnetickém stavu jsou magnetické momenty nahodné orientovany, a tedy
sttedni wvnitfni magnetické pole je nulové <Bﬂ> =0 . Oscilace vyplyvajici
Z cosinového €lenu v rovnici (3.4) vymizi. Vysledny zdznam bude exponencialné
klesajicis 4, = )/5<Bi>rc paramagnetickou relaxacni rychlosti:
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A(t) = Ab eXp (_ )’part)' (35)

Budou-li v paramagnetickém stavu pietrvavat né¢jaka kratkodosahova magneticka
uspotadani, nebude popis zaznamu odpovidat rovnici (3.5). Kratkodosahova korelace
nuti miony rychleji se zorientovat a projevuje se rychlejSim poklesem asymetrické
funkce. Zaznam pSR vzorku s kratkodosahovymi korelacemi jiného charakteru nezli
je pivodni paramagneticky stav, bude zdznam odpovidat souctu dvou clent
odpovidajici jednotlivym prispévkim:

A(t) = Afast eXp (_ ﬂ’fastt)—i_ A%Iow eXp (_ ﬂ’slowt)! (36)

kde pocatecni asymetrie obou piispévki musi davat Agast + Asiow = Ao , prvni
piispévek na pravé strané oznaceny fast udava rychly pokles asymetrie a odpovida
kratkodosahovému uspofddani magnetickych momentt, tj. siln€jSimu lokalnimu
magnetickému poli. Druhy ¢len na pravé strané odpovidd paramagnetickému stavu
magnetickych momentti druhého druhu atomii a je oznacen slow. Se sniZovanim
vzdalenosti kratkodosahové korelace, jeji ptispévek (fast) rapidné klesa, az dojde
k vyrovnani obou piispévku a vysledny zaznam odpovida rovnici (3.5). V takové
situaci zanikd kratkodosahova korelace a dile je jiz materidl v Cisté
paramagnetickém stavu [29].
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4. Predchozi vysledky

4.1. Lavesova faze

Veliké mnozstvi bindrnich sloucenin se stechiometrii AB, (A a B jsou razné druhy
prvka) krystalizuji v jedné z nasledujicich typa krystalovych miizi: MgCu,, MgZn,
nebo MgNi,. Mnoho strukturnich praci na téchto slou¢eninach bylo provedeno pany
Laves a Friauf [30]. Dnes se nejcastéji nazyvaji Lavesovy faze. Kov A je obecné
zastoupen elektropositivnim kovem jako naptiklad alkalickymi kovy, lanthanoidy a
aktinoidy, zatimco kov B obsahuje méné elektropositivni tranzitivni kovy nebo
uslechtilé kovy.

Strukturni typ MgCu, (C15) piedstavuje plosné centrovanou Kkubickou
miizku s prostorovou grupou Fd-3m (Schoenfliestiv symbol On'). Tento strukturni
typ obsahuje dvé podmftizky. Prvni je tvofena atomy hoiciku lezici v diamantové
kubické miiZzce na pozicich (8a) (0, 0, 0), a druhou podmiiz tvofi atomy, které lezi na
pozicich (16a) (5/8, 5/8, 5/8) [31]. Tato podmiizka tvofi Ctyfi Ctyfstény uvnitf
elementarni buiiky, jak miZeme vidét na obrazku 4.1 pro slouceniny typu RECo;
krystalizujici ve stejném typu struktury.

Dalsi strukturni typ patfici k Lavesovym fazim je MgZn, (C14) krystalizujici
v hexagonalni struktuie s prostorovou grupou P6s/mmec (Schoenfliesiv symnol Dgy?)
obsahujici 4 strukturni jednotky na elementarni bunku. Tteti typ struktury
Lavesovych fazi je MgNi, (C36) krystalizujici také v hexagonélni struktuie se
stejnou prostorovou grupou jako MgZn,, ale obsahujici 8 strukturnich jednotek na
elementarni buniku [31].

4.2. REAI,

Slouceniny REAI; jsou charakteristické magnetickym uspotfadanim tvofenym pouze
magnetickymi momenty vzacnych zemin (hlinik je nemagneticky kov). Jak jiz bylo
vysvétleno v kap. 2, vzacna zemina maé lokalizovany magneticky moment o velikosti
dané vztahem 2.3. Pfevazujici vyménnou interakci mezi magnetickymi ionty je
Vv téchto slouCeninach nepifimd vyménna interakce typu RKKY zprostfedkovana
polarizovanymi vodivostnimi elektrony. Z charakteru vazby zodpovédné za
magnetické uspotadani vyplyva, Ze teploty magnetickych usporadani jsou v rozmezi
jednotek az desitek kelvin.

4.3. Obecné vlastnosti RECo»,

Slouc¢eniny RECo, patfi do Siroké skupiny sloucenin RET,, kde T piedstavuje
tranzitivni kov. Jak jiZ bylo fe€eno vySe, slouceniny RECo; krystalizuji v kubické
Lavesové fazi typu MgCup. Vzéicna zemina lezi na pozicich odpovidajicich
diamantové miiZi a kobaltové atomy obsazuji volné prostory tvofici celkem Ctyii
Ctyfstény v ramci elementarni bunky (Obr. 4.1).
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Obr.4.1: Znazornéni krystalové struktury slouceniny RECo, krystalizujici
v Lavesové fazi typu MgCus; (s pouzitim programu VESTA [32]).

Jak jiz bylo n€kolikrat feCeno vyse, vzacnozeminny magneticky moment je tvoien
nezaplnénou 4f-slupkou a je lokalizovany. AvSak existence magnetického momentu
kobaltu je zavisla na vlivu lokalniho magnetického pole, které je do znacné miry
dano vyskytem magnetickych momentii okolnich iontl vzacné zeminy. Kobalt je
totiz na hran¢ vzniku metamagnetizmu podle Stonerova kritéria. Zatimco pro REFe;
je Stonerovo kritérium pro vznik magnetického momentu na zelezu splnéno a neni
ovlivnéno zménami lokalniho magnetického pole, na druhou stranu pro nikl (RENiy)
je tato podminka za hranou moznosti vzniku magnetického momentu [33, 34].
Existence kobaltového magnetického momentu siln€é souvisi s magnetickym
momentem vzacné zeminy. Pro slouc¢eniny RECoy, kde je na misté vzacné zeminy
yttrium ¢i  lutetium (nemagnetické vzacné zeminy), se objevuje Pauliho
paramagnetismus a metamagneticky ptechod v nizkych teplotach a vysokych
magnetickych polich ~70 T [35, 36]. Pokud vzacna zemina obsahuje magneticky
moment, miZze byt vzniku kobaltového magnetického momentu dosaZeno diky
silnému lokalnimu magnetickému poli, jehoz zesileni je zpisobené usporadanim
magnetickych momentl vzacné zeminy pii teploté magnetického uspotadani.

Magnetické uspotradani ve slouceninaich RECo;, (RE bez Y a Lu) je tvofeno
dvéma magnetickymi podmfiizkami RE a Co. Ob¢é magnetické podmiizky jsou
ferromagnetické a pro RE = Gd, Tb, Dy, Ho, Er a Tm jsou vué¢i sobé orientované
antiparalelné a tvofi ferimagnetické uspofadani. Zatimco pro RE =Pr, Nd, Sm je
mezimiizkova vyména paralelni a tvofi tak feromagnetické uspotadani.

V ptipadé¢ RE = Dy, Ho, Er nastava pfi teplot¢ magnetického uspotradani Tc
(Curieova teplota) fazovy prechod 1. druhu [37 - 43]. Dtiivod vyskytu magnetického
fazového prechodu prvniho druhu u téchto sloucenin spocivda v silném
molekularnimu  poli  zprostfedkovaném  5d(RE)-3d(Co)  hybridizaci  od
feromagneticky uspofadanych 4f(RE) magnetickych momentt [43]. ZvySeni
intenzity molekularniho pole vede k itinerantnimu metamagnetickéhu pfechodu Co
podmitizky pti Tc. Tyto jevy nastavaji jen v urcitém rozmezi miizovych parametrti a
pod jistou velikosti teploty prechodu [37]. Zmény charakteru magnetického fazového
ptechodu z 1. druhu na 2. druh lze u téchto sloucenin dosdhnout fedénim RE nebo
Co podmiize atomy jinych prvkil a nebo aplikaci vnéjsiho tlaku [38 - 41]. Pro ostatni
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slouceniny RECo, Sjinou vzacnou zeminou nastava fazovy piechod 2. druhu
[37 - 43].

Vliv substituce

Nahrazenim kiemiku (Si) na pozici kobaltu ve slouceniniach (Ho,Er)(CoixSix)2
nastava nemaly posun teploty usporddani T¢ do vyssich teplot pro substituce Si do
x=0,075 u Ho slouceniny a do x=0,1 u Er slouCeniny [41, 44]. Za ucelem
objasnéni vyvoje T¢ se substituci Si byly provedeny nésledujici tvahy:

Podle Inoue a Shimizu modelu [45, 46] Tc odpovida vztahu:

'JFZQE—Co(gj _1)2J (J +1)

3Nk, (Nptt5), (4.1)

Te = 2co(Te)

kde yco je 3d(Co) pasova suscesptibilita pii Tc, Jre-co je vyménny integral 4f-3d
vyménné interakce v REC0,. Za zvySeni Tc by mélo byt tedy odpovédné bud
zvySeni vyménného parametru Jre.co (vyménné interakce mezi 4f(RE)-3d(Co))
anebo zvySeni Co pasové susceptibility yco. Pro potvrzeni jednoho z nastinénych
mechanizmii  odpovédné za posun Tc byly provedeny vypocty koeficienti
molekularniho pole. Vypocty ukdzaly jen nepatrné zmény vyménného parametru
Jre-co @ zvySeni Co magnetické susceptibility. Nicméné, yco se zvySuje i pii
substitucich vyssich nez x = 0,075, kde T¢ jiz nepatrné klesa. Z toho divodu byl
navrhnut jiny mechanizmus, ktery muze vést k ristu Tc a to sice hybridizace mezi
5d(RE)-3p(Si) a 3d(Co)-3p(Si) [42]. Pti Si substituci se neméni miizovy parametr
sloucenin RE(Co14Siyx)2 , kde RE = Gd, Th, Dy, Ho, Er [41, 42, 47].

DalSim projevem Si substituce je zvySeni Co indukovaného magnetického
momentu pod T¢ ve slou¢eninach (Dy,Ho,Er)(Co14Six), [41, 42, 44, 47]. ZvySovani
Co indukovaného magnetického momentu nastavd do mezni Si substituce x = 0,05
[41, 42, 44,47]. Si substituce muze zpusobit efektivni redukci piekryvovych
integralti 3d vlnovych funkci mezi Co-Co nejbliz§imi sousedy, coz vede k zuZeni
3d(Co) pasu a tedy ke zvySeni 3d-3d interakce diky zvySeni hustoty stavii 3d pasi.
Kromé¢ ptedeslého mechanizmu muze také zesileni Co magnetického momentu
zpusobit hybridizace past 3d(Co)-3p(Si) a 5d(RE)-3p(Si). Hybridizace s 3p(Si) stavy
zpusobuje Siroké maximum v hustoté¢ stavii nad Fermiho mezi. Pfi rozstépeni
podpast se Fermiho mez posune smérem k Sirokému maximu 3p(Si) stavil, a tim by
se zvysila Co magneticka susceptibilita i Co indukovany magneticky moment [42].

U slouc¢enin RECo, (RE =Dy, Ho, Er), jejichz ptechod do magnetického
uspofadani je prvniho druhu, zplisobuje Si substituce x > 0,075 zménu na fazovy
pirechod druhého druhu, coz se projevuje na meéfeni magnetizace rozSifovanim
ptechodu pii Tc a celkovym zvySenim elektrického odporu s naslednym minimem
pfi teploté Tc [42, 44].

Vliv tlaku
Aplikovanim vnéjsiho hydrostatického tlaku na slou¢eniny RECo; jsou silné

ovlivnény vlastnosti spinovych fluktuaci v paramagnetické oblasti a teplota
magnetického uspotadani. Klesajici zavislost teploty magnetického uspotfadani
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ukazuje na destabilizovani itinerantniho kobaltového podsystému, ktery ma také vliv
na odchylky od linearniho tlakového vyvoje T¢ pfi vysokych tlacich [48].

U slou¢enin RECo; (RE = Ho, Er) nastava zména linearniho vyvoje T¢ kolem
1,5 GPa, jak vyplyva z méfeni elektrického odporu. Dalsi zvySovani tlaku ukazuje,
ze pro tlaky nad 4 GPa je tlakova zména T¢ téméf zanedbatelnd a teploty T¢ se ustali
kolem 34 K pro HoCo,, respektive 13 K pro ErCo,, jak muze vidét na obrazku 4.2
[43].

Te (K)

Tc (K)

P (GPa)

Obr. 4.2: Tlakovy fazovy diagram T¢ pro HoCo, a ErCo, (pievzato z [43]).

Takto velkd zména v tlakové zavislosti (p <4 GPa) je spojend s mizenim skoku
V teplotni zavislosti el. odporu (obrdzek 4.3) aproximativné odhadnutého na kritické
tlaky p. = 4,7 GPa pro HoCo, a p; =~ 4,2 GPa pro ErCo,. Vymizeni skoku v odporu
ukazuje na ztratu samotného Co magnetizmu, ktera se také projevi na téméf tlakove
nezavislé Curieové teploté. Takovéto chovani muze byt vysvétleno snizovanim
hustoty stavli v okoli Fermiho meze pro tlaky p >p. zpisobujici neefektivnost
vyménné interakce mezi RE-Co-RE. Nasledné zacind pievladat nepfima vyménna
interakce RKKY mezi lokalizovanymi RE momenty [43].
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Obr. 4.3: Tlakovy vyvoj teplotni zavislosti elektrického odporu pro slouceniny
HoCo, a ErCo; (pievzato z [43]).

4.3.1. Parimagnetismus

Nékteré vysledky prezentované v této Casti byly publikovany soubézné v pribéhu
ziskavani vysledki této diplomové prace.

V nedavné dob¢ byla provedena detailni studie slouc¢eniny ErCo; [1, 49]. Vysledkem
bylo piekvapivé zjisténi existence kobaltového magnetického momentu i nad
teplotou magnetického uspofadani Tc. Pomoci experimentu magnetického
dichroismu (XMCD) bylo zjiSténo, Ze kobaltovy magneticky moment pietrvavajici
V paramagnetickém stavu si ponechava svoji antiparalelni orientaci vii¢i erbiovému
magnetickému momentu do teploty T¢>Tc (Obr.4.43a). Tato konfigurace byla
pozdéji nazvana parimagnetickou [1]. Teplota, pfi niz se obraceji Co magnetické
momenty do sméru shodného s Er magnetickymi momenty a aplikovanym
magnetickym polem se nazyva flipping temperature Tr (teplota pieklopeni) [1].
Anomalie spojend s Tf je pozorovana i v méfeni stfidavé magnetické susceptibility ve
velmi malych magnetickych polich (Obr. 4.4 c). Vyvoj teploty pieklopeni Co
magnetickych momentii v zavislosti na vné€j$im magnetickém poli miZeme vidét na
obrazku 4.4 D.
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Obr. 4.4: Na obrazku (a) je ukazka teplotni zavislosti magnetizace Co a Er atomu
meétena pomoci XMCD, (b) zndzornéni vlivu vné&jSiho magnetického pole na
orientace magnetickych momenti Er a Co, (c) projev preklopeni magnetickych
momentd kobaltu v méfeni stfidavé magnetické susceptibility. Zde Cervena kiivka
predstavuje vyvoj magnetické susceptibility podle Curie-Weisova zékona.

Me¢ifeni malothlového neutronového rozptylu (SANS) prokdzalo piitomnost
kratkodosahové korelace mezi magnetickymi momenty kobaltu ve slou¢eniné ErCos,.
Velikost korela¢ni délky, a tedy i velikost magnetickych kobaltovych klastrt, je
v okoli Ty piiblizné 8 A [1]. Obdobnou velikost ma délka hrany elementarni buiiky
(viz obr. 4.1). Velikost magnetickych klastrii s rostouci teplotou klesa a zmétena
teplota zaniku magnetickych klasti je T" = 160 K [1].

Dalsi experiment byl proveden pfi aplikaci hydrostatického tlaku do 3 GPa. Ukazuje
se, ze preklopeni magnetizace kobaltovych magnetickych klasti nema zadny vliv na
charakter elektrického odporu jak pii atmosférickém tlaku tak ani pii vysokém tlaku.
AvSak po vyvinuti a Gspé€Sné implementaci civkové sady umisténé uvnitf tlakové
cely (viz kap. 3.4.2 Experimentalni metody) byla zmétena tlakova zavislost teploty
Tt [50, 51]. Tlakovy vyvoj je znazornén na obrazku 4.5 vykazujici pokles T se
zvySujicim se tlakem 0T¢/0p ~ -4,5 K/GPa [50].
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Obr. 4.5: Znazornéni tlakového vyvoje Tr do 2,6 GPa (pievzato z [50]).

Mikroskopicky experiment mionové spinové rotace (LSR), provedeny na slouc¢eniné
ErCo,, ukazuje pritomnost silnych kratkodosahovych korelaci pod teplotou
T'~127 K. Zaznam méfeni mionové spinové rotace obsahuje nad Curieovou
teplotou Tc dveé slozky stfedniho lokalniho magnetického pole. Jedna slozka
(AstoweXp(-Asiowt) Viz. rovnice (3.6) z kap. 4 Experimentalni metody) odpovida
mionové depolarizaci od néhodné se orientujicich (paramagnetickych) Er
magnetickych momentti a druhd slozka ukazuje pfitomnost spin-spinovych
(klastrovych) korelaci (AtasiXP(-Afasit) viz rovnice (3.6)). Se zmenSujicimi se
spinovymi korelacemi rapidné klesa piispévek druhé slozky, jak muzeme vidét na
obrazku 4.6, a nad teplotou T~ ziistava pouze piispévek od nahodné orientovanych Er
magnetickych momenti [29].
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Obr. 4.6: Teplotni zavislost parametrti jednotlivych pfispévka do vysledného fitu
zaznamu puSR. Cerna ¢arkovana linka ukazuje vysledek méfeni uSR na slou¢ening
ErAl, obsahujici v paramagnetické oblasti (nad Tc =14 K) pouze pfispévek od
ndhodné se orientujicich Er magnetickych momenti v paramagnetickém stavu
(pfevzato z [29]).

Po objevu parimagnetismu ve slouceniné ErCo, byl pfedpovézen jeho vyskyt i
v dalSich slouceninach typu RECo, (RE =Tm, Dy, Ho a Tb) [1]. Tato piedpovéd
byla potvrzena u slou¢eniny HoCo,. Probéhly vyzkum metodami XMCD, SANS a
transversalni susceptibility (TS susceptibilita) ukdzaly vyskyt Co magnetickych
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klastrii a jejich parimagnetickou konfiguraci. AvSak tyto konfigurace byly zjistény
v poli 1 T dvojiho druhu vuci orientaci vnéjsiho magnetického pole, jak je ukazano
na obrazku4.7. Teoretické vypoCty zprvnich principi zalozené na metodé¢
LSDA + U (Local Spin Density Approximation) ukazuji tvofeni zarodkti Co
magnetickych klastrit blizko defekt, vakanci, hranic zrn nebo elektronovych
nestabilit [52].

i 1 T T{ T\fl Ho ‘ Tf\2' 1
. . | %
Co Co ZHO Hb
Ferrimagnetic Parlragnetic Paramagnetic i Parimagnetic
0 25 50 75 100 125 150 200 300

T(K)

Obr. 4.7: Teplotni zavislost magnetickych konfiguraci pozorovanych pii woH=1T
v HoCo; (pievzato z [52]).

Dalsi potvrzeni na sebe nenechalo dlouho ¢ekat. U slouc¢enin DyCo, a TmCo; se
prokézal také vyskyt dvou parimagnetickych konfiguraci (Obr. 4.8) [54]. Vyskyt
parimagnetismu u  vSech ferimagnetickych  slou¢enin  RECo, ukazuje
parimagnetismus jako obecné chovani téchto sloucenin. Klicem k pochopeni
magnetismu nad T¢c muze byt fakt, ze Co-Co interakce (Jco-co ~ 10 meV) je o dva
fady silngjsi nez interakce mezi RE-Co (Jre.co ~ 0,1 meV) [53]. To by vedlo
k pfevladnuti kobaltového magnetizmu, nicméné Co magneticky moment je o dva
fady mensi nez magneticky moment RE. Tato skutecnost davé obé¢ interak¢ni energie
do stejnych urovni. Soutéz mezi interakénimi energiemi mohou ovliviiovat jakékoli
zmény v krystalové nebo elektronové struktuie (defekty, hranice zrn atd.). Hodnota
interkace mezi Co-Co je vétsi nez tepelna fluktuace Co magnetickych momentt a
tudiz z principu miZe lokaln€ sniZovat vyménnou energii tvofenim kratkodosahové
Co-Co korelace zodpovédné za vznik kobaltovych magnetickych klastri [54].
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5. Vysledky a diskuze

5.1. Charakterizace

Ovéteni krystalové struktury a fazové Ccistoty vzorki bylo provedeno pomoci
rentgenové praskové difrakce a skenovaci elektronové mikroskopie vcetné
mikrosondy (viz ¢ast 3.2. v kap. 3. Experimentalni metody).

Zaznamy rentgenové praskové difrakce (Obr. 5.1) potvrzuji kubickou
Lavesovu fazi C15 pro ob¢ slou¢eniny HoCo, a Ho(Co1.4Six)2 X = 0,025, jak bylo
ocekavano. Kromé difrakénich pikti odpovidajicich fazi HoCo, jsou Vv zédznamu
rozeznatelné slabé reflexe neodpovidajici kubické Lavesovi fazi C15 pro obé
slouceniny. Cizi reflexe mohou odpovidat malému mnozstvi cizi fadze HoCos a
Ho(C014Six)3, X =0,025, ktera je piitomna v obou vzorcich. Ziskané miizové
parametry jednotlivych sloudenin jsou a%*=%% =(7,175+0,001) A pro a
a*=092%) = (7.177+0,006) A, které jsou vsouhlasu s piedchozimi vysledky
[44, 55, 56].

1200 1 HoCo,
1000 H
—— Experimentalni data
— fit
—~ 800 1 —— Shoda fitu s daty
= ! Braggova reflexe
~ 600 -
8
2 400 -
2
£ 200
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-200 A o ‘nw g A
20 40 60 80 100 120
26 (deg)

Obr. 5.1: Zméfeny difrakéni zaznam slouceniny HoCo, pfi teploté 300 K vcetné
vysledného fitu z programu FullProf.

Elektronova mikroskopie odhalila necistoty a ur¢itou nehomogenitu v obou vzorcich
(Obr. 5.2), jak jiz napovédéla praskova rentgenova difrakce. Z provedené analyzy
vnitini plochy rozfiznutého vzorku a s uvaZenim vyskytu cizich reflexi v rentgenové
difrakci bylo odhadnuto mnoZstvi necistot do 3%. Mikrosonda potvrdila sloZeni cizi
faze jako HoCos a Ho(C01.4Six)3 X = 0,025. Dale byl také zjistén vyskyt ¢istého Ho u
vzorku HoCos. JelikoZz v zdznamu rentgenové difrakce nebyl rozpoznan ani naznak
¢istého Ho a objev ucinila pouze mikrosonda ve velmi malém mnozZstvi, odhaduje se
jeho vyskyt do 1%.
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Obr. 5.2: Obrazky z elektronového mikroskopu pro (a) x =0 a pro (b) x = 0,025 byl
obrazek zdmérné potizen v Casti vzorku s vétSim vyskytem cizich fazi pro jejich

popis.

Tabulka 5.1: Procentualni atomové zastoupeni prvki ve zkoumaném vzorku ziskané
mikrosondou.

Atomoveé Atomové
Faze Prvek zastoupeni [%] zastoupeni [%]
x=0 x =0,025
Holmium 30,0+2,9 31,2+ 3,1
Ho(Co01.xSix)2 Kobalt 70,0 + 4,6 66,3 + 4,6
Kiemik - 2,5+0,5
Holmium 23,8 +2,7 229+23
Ho(C01.4Six)3 Kobalt 76,2+ 5,8 73,3 +4,7
Kiemik - 3,8£0,5
Ho Holmium 78,8 £ 5,1 -
Kobalt 21,1 +£1,2 -

5.2. Méreni pri atmosférickém tlaku
5.2.1. Magnetiza¢ni méreni

Magneticka susceptibilita

Méfeni magnetické susceptibility bylo provedeno na vzorku HoCo; ve formé
nahodné orientovaného zafixovaného prasku v aparature PPMS. V teplotich nad
Curieovou teplotou se magneticka susceptibilita ferimagnetické latky chova dle
Curie-Weissova zakona (rovnice 2.28 v kap. 2. Teorie). Pro fitovani Curie-Weissovy
zavislosti dat magnetické susceptibility pouzivame modifikovany vztah:
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M Nououi il
:_:M"‘Zm (5.1)
H 3k,(T-6,)

kde Na je Avogadrova konstanta, uo je permeabilita vakua, ug je Bohriv magneton,
Lt je efektivni magneticky moment atomu, kg je Boltzmannova konstanta, G je
paramagneticka Curieova teplota, kterd napovidd mj. charakter ptevladajicich
vyménnych interakci a yp je konstanta posunuti. Timto vztahem muze byt prolozen
teplotni zdznam magnetické susceptibility a ziskdn efektivni magneticky moment s
paramagnetickou Curieovou teplotou. Pied fitovanim zméfenych dat byla provedena
jejich korekce na ptitomnost feromagnetické ptimési, jelikoz charakterizace ukazuje
vyskyt cizi faze HoCogs (viz Obr. 5.2 a), ktera je feromagneticka pfi teplotach nizsich
nez Tc =435 K[57]. Magnetiza¢ni data byla zmétena pti dvou riznych hodnotach
vnéjsSiho magnetického pole 2 T a 1 T a vysledna korigovana data byla ziskana jako
Xeorr = 2:x (2 T)—x (1 T). Fitovana data jsou zobrazena na obrazku 5.3 a vysledek
fitu dava pesr = (9,96 = 0,02) pug a 6p = (62,7 = 0,1) K. Vysledna hodnota efektivniho
magnetického momentu je o néco mensi nezli efektivni hodnota momentu volného
iontu holmia s, Ho = 10,61 pg a vyrazné kladna hodnota paramagnetické Curicovy
teploty poukazuje na ptevazujici feromagneticky charakter vyménnych interakci
V systému.

HoCo2 —— Ycor
6 - — fit

Toor (10°°m*/mol)

O T T T T T
100 150 200 250 300

T (K)
Obr. 5.3: Graficky znazornéna teplotni zavislost korigované susceptibility HoCo, a
proloZeni Curie-Weissovou zavislosti.
Stridava magneticka susceptibilita
Zaznam stfidavé magnetické susceptibility byl proveden v aparatufe MPMS
v rozsahu teplot 2 —300 K. Méfeni bylo provedeno v rezimu ZFC (Zero-Field

Cooled), kdy jsou data meéfena po piedchozim zchlazeni vzorku v nulovém
magnetickém poli. Bylo provedeno meétfeni v nékolika raznych frekvencich
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Vv rozmezi hodnot 0,1 — 1500 Hz. Méfeni se od sebe liSila mirou zastoupeni Sumu
V zaznamu, a proto byla vybrana frekvence 9 Hz pro vSechna ostatni méteni.

HoCo,

V zaznamu redlné Casti stfidavé magnetické susceptibility y'(7) se projevuji zmény
vV magnetickém chovani zkoumaného vzorku, jak mizeme vidét na obrazku 5.4 a.
Anomalie pfii teploté Tr ~ 16 K (teplota spinové reorientace), je zpisobena zménou
snadné osy magnetizace ze sméru [110] do [100] pii ohfevu [56, 58]. Teplota Tr je
Vv dobrém souhlasu s pfedchozimi vysledky [43, 56, 58]. Druhd anomalie vyskytujici
se Vrealné casti stiidavé magnetické susceptibility je zplsobena usporadanim
magnetickych momentt na dlouhou vzdalenost pii Curicové teploté Tc. Nad touto
teplotou se v paramagnetické oblasti objevila mald anomalie pii teploté Tt
(pieklapéci teplota) v nulovém magnetickém poli. Tato anomalie je zpusobena
preklopenim magnetizace Co klastri vi¢i sméru magnetického momentu vzécné
zeminy [52, 54]. Méfeni v riznych magnetickych polich ukéazalo velkou citlivost této
anomalie na vnéjsi magnetické pole. Aplikované vnéjsi magnetické pole o velikosti
100 Oe uz anomalii téméf potlaci (viz Obr. 5.4 a). Dalsim artefaktem objevujicim se
v méfeni stiidavé magnetické susceptibility je hrbol kolem 220 K. Vysvétlenim jeho
pfi¢iny mizZe byt magneticky ptechod jiz zminéné cizi faze HoCosz. Za Ucelem
potvrzeni domnénky byl piipraven vzorek HoCosz a zméfen zaznam stiidavé
magnetické susceptibility. Vysledky znazornéné v obrazku 5.5 potvrzuji vyskyt
magnetického prechodu ve slouceniné HoCos V blizkosti teploty 220 K a tudiz i
objasnily pfi¢inu hrbolu v datech stfidavé magnetické susceptibility ve vzorku
HoCo, v okoli 220 K. Imaginarni Cast stifidavé magnetické susceptibility y"(7)
vykazuje anomadlie v okoli vSech zminénych teplot pfechodli v redlné slozce
(Obr.5.4 a).

2.8 35
*TR T Ho T.| —— HH=1000 30 Tc 518 | Tf e :::;zooze
= 2’4 ¢ ’g\O,Qn f* —e— pyH =30 Oe ~ ' TR ¢ élj
g J E f —e— pH=00e g 2,5,* S16
oz 2'0 1 "’3 08 1 o T .‘;15 \‘\
£ 3 \__ £ 201 fw 5 |
g 161 o7 : ‘ : ‘ ' 100 110 120 130 140
.:" 120 128 136 144 3 1,51 TK)
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a b
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Obr. 5.4: Zmétené teplotni zavislosti stiidavé magnetické susceptibility pii nulovém
vngjs$im magnetickém poli: (a) teplotni zavislosti y'(T), x"(T) vzorku HoCo,, vnitini
obrazek ukazuje polni zavislost anomalie kolem Tt, (b) x'(7T), x"(T) a vliv pole na
anomalii kolem T; slou¢eniny Ho(Co1.xSix)2, X = 0,025.
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Obr. 5.5: Zobrazené zaznamy realné (vlevo) a imaginarni (vpravo) casti teplotni
zavislosti sttidavé magnetické susceptibility slou¢eniny HoCos.

Ho(Co014Six)2, X = 0,025

V zaznamech stfidavé magnetické susceptibility se i u substituované¢ho vzorku
objevuji vyse popsané anomalie, jak muzeme vidét na obrazku 5.4 b. Zatimco,
charakter anomalii zdstdva bez vétSich zmén, jejich teploty se posunuly
(Obr.5.6 ab). Teplota Tr se posunula do nizSich teplot a piislusna anomalie se
roz§ifuje. Curieova teplota T¢ nastava pii vyssi teploté nez u Cistého vzorku HoCoy,
avSak charakter anomalie kolem T¢ je stejny pro ob¢ slouceniny. Pieklopeni
magnetizace Co klastrii nastava pti niz$i teploté T nez u HoCo,. Charakter této

anomalie ziistdva zachovdn a jeho citlivost na vné&j$i magnetické pole také

(obr. 5.4 b).
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Obr. 5.6: (a) Srovnani zaznamu realnych ¢asti AC-magnetické susceptibility pro
x=0a0,025. (b) Magneticky fazovy diagram Ho(Co1.xSix)2 V zavislosti na Si
substituci.

Srovnani obou meéteni ukazuje vzajemné priblizovani teplot Tc a Tt (Obr. 5.6 b).
Teplota magnetického uspotadani se zvySuje se substituci Si. Jak jiz bylo popsano
Vv kapitole 4. Predchozi vysledky, za posun T¢ do vysSich teplot neni odpovédna
zvysujici se Co magneticka susceptibilita pii T¢ a vyménna interakce mezi RE-Co se
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neméni [42]. ZvySeni Tc¢ je pravdépodobné zplsobeno hybridizaci 3p(Si) stavl se
stavy 3d(Co) a 5d(Ho). Hybridizace mezi 3p(Si) a 3d(Co) muize také zpisobit
zvyseni spiovych fluktuaci Co magnetickych klastii a posunout teplotu pieklopeni
magnetizace Co klastri do nizsich teplot, jak pozorujeme na obr. 5.6. Druhym
moznym vysvétleni posuvu T K niz§im teplotam je naruseni Co klastra Si substituci,
coz by vedlo i k posuvu teploty uspofadani Co magnetickych klastru.

Teplota spinové reorientace Tg se posouva k niz§im teplotam. Posun Tg na
nizsi teplotu by mohl vysvétlit vyssi magneticky moment na kobaltu, ktery je ziejmé
zpusoben hybridizaci 3p(Si)-3d(Co) past. Z divodu antiparalelniho usporadani Co a
Ho magnetickych momentti by vysledny magneticky moment klesl a tudiz by se
musela snizit 1 teplota, pii které reorientace nastava (pii menSich teplotnich
fluktuaci).

Magnetiza¢ni kiivky

Méfeni polni zavislosti magnetizace M(H) bylo zméfeno v aparatufe PPMS pro
HoCo, a v aparatuie MPMS7 pro Ho(Co1.xSix)2, X = 0,025. M¢feni probihalo pii
zvySovani a nasledné pii snizovani vnéjSiho magnetického pole, aby se ukézala
ptipadna hystereze.

HoCo,

Z magnetizacnich kiivek (Obr. 5.7) je pii T < Tc patrny feromagneticky charakter,
ktery se nad T¢c méni na paramagneticky. Saturovana magnetizace Ms pfi teploté
2 K odpovida Ms =~ 7,2 ug/f.u., kde f.u. (formula unit) znamena strukturni jednotku.
V blizkosti Curieovy teploty Tc je rozpoznatelny metamagneticky prechod, ktery je
zodpoveédny za fazovy prechod prvniho druhu (viz. kapitola 4. Pfedchozi vysledky).

— — T=2K
8 T=18K
—— T=45K
— T=65K
— T=70K
— T=77K
— T=785K
3 T=80K
— T=815K
— T=83K
+ T=85K
— T=88K
=== T=02K
— = T=94K
— = T=98K
T=102K
—— T=110K
— — T=130K

M (u/f.u.)
N

koH (T)
Obr. 5.7: Znazornéné magnetizacni kiivky slouc¢eniny HoCop.
HO(COl_XSix)Z, X = 0,025

Charakter magnetizanich kiivek zlstavd stejny, jako pro <cisté HoCos.
Metamagneticky pfechod zde nastdva pii vysSich teplotach (Obr. 5.8), coz uzce
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souvisi s Curieovou teplotou objevujici se také pii vyssich teplotach nez pro HoCos.
Saturovana magnetizace pii teploté 2 K odpovida Ms = 6,8 pg/f.u..

8 1 Ho(Co,,Si),

koH (T)
Obr. 5.8: Srovnani magnetizacnich kiivek pro slou¢eniny Ho(Co14Six)2, X = 0,025 a
X = 0,00 métenych pfi teploté 2 K. Vnitini obrdzek pfedstavuje magnetizacni kiivky
pro nékolik teplot méfenych na vzorku Ho(Co1-xSix)2, X = 0,025.

Me¢fteni polnich zavislosti magnetizace pii teploté 2 K ukézalo pokles saturované
magnetizace pii substituci Si. Pokles miize byt zplsoben zvySenim magnetického
momentu Co [42]. ZvySeni magnetického momentu Co zpisobi, diky antiparalelni
vazbé s Ho magnetickym momentem, pokles vysledného momentu a tedy i
saturované magnetizace. Druhou moznosti vysvétleni poklesu saturované
magnetizace mize byt nekoherence vinovych funkci zpisobujicich nekolinearitu
magnetickych momentd v usporadaném stavu.

5.2.2 Méreni elektrického odporu

Teplotni  zavislost elektrického odporu byla méfena v rozsahu teplot
2 - 300 K v aparaturach Closed Cycle a PPMS, kterd umoziovala méteni pii aplikaci
vngjsitho magnetického pole. Naméfend data jsou zobrazena na obrazku 5.9. Obé
slouceniny vykazuji rapidni pokles elektrického odporu pii Curieové teploté Tc.
Rapidni pokles elektrického odporu je zpiisoben magnetickym fazovym ptechodem
prvniho druhu diky néhl¢ zmeéné hustoty 3d(Co) stavli na Fermiho mezi Ef
(metamagneticky pfechod) [42, 43, 48]. Pod Curieovou teplotou T¢ elektricky odpor
dale klesa, coZ je zpisobeno dvéma ptispévky: prvni ptispévek pochazi z rozptylu
vodivostnich elektronti na 4f(Ho) magnetickych momentech, druhy piispévek je
zpisoben rozptylem vodivostnich elektronii na spinovych fluktuaci 3d(Co) spinech
[59]. Nad Tc je elektricky odpor zptisoben také predeslymi dvéma prispévky s tim
rozdilem, Ze prvni pfispévek je tentokrat na neusporddanych Ho magnetickych
momentech v paramagnetickém stavu a druhy pochazi od dynamickych spinovych
fluktuaci v 3d(Co) pasu. Pii vysSich teplotdich nad Tc vede elektricky odpor
k saturaci. Tento jev se vysvétluje potlaéenim spinovych fluktuaci 3d(Co) pasu [59].
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Vnéjs$i magnetické pole ovliviiuje skok v elektrickém odporu pii Tc posunem
do vyssich teplot doprovazeny jeho rozsifovanim (Obr. 5.9). Diivodem je ovlivnéni
metamagnetického piechodu Co zpusobujiciho magneticky fazovy prechod prvniho
druhu pfi Tc.

Si substituce na pozici Co zpisobuje zvySeni elektrického odporu (Obr. 5.9)
V metalurgickém ptispévku po z rovnice (2.30). Tento vliv je obvykly pii substituci
cizich prvkt, jelikoz zplsobuji naruSeni podmiizky z ptivodnich atomd.
S kiemikovou substituci se posouva Curieova teplota T¢ do vysSich teplot projevujici
se teplotnim posunem rapidniho poklesu elektrického odporu. Zmeéna v charakteru
elektrického odporu pii substituci Si x = 0,025 neni pozorovéana.

Ho(Co, Si ),
2.1
x = 0,025
1,8 - -
1,5 1 ’ x = 0,00

78 80 82 84 86

0 50 100 150 200 250 300

T (K)
Obr. 5.9: Mérny elektricky odpor bez aplikace vnéjsiho magnetického pole pro obé
slou¢eniny Ho(Co1Six)2, X =0,00 a x =0,025. Vlozeny obrazek ukazuje chovani
skoku elektrického odporu pfi aplikaci riznych magnetickych poli.

5.2.3. Mérna tepelna kapacita

Teplotni zavislost mé&mé tepelné kapacity c, (dale jen ,,mérné teplo*) byla zméfena
v aparatufe PPMS vrozsahu teplot 2-320K a pii aplikaci riznych vnéjsich
magnetickych polichdo 1 T.

V zdznamu mérného tepla se objevily dvé anomalie odpovidajici
magnetickym fazovym prechodiim (Obr. 5.10). Vysoka a ostrd anomalie odpovida
magnetickému fazovému piechodu prvniho druhu zpiisobeného metamagnetickym
pfechodem Co doprovazejiciho uspofaddni Ho magnetickych momentt na dlouhou
vzdalenost [42, 43, 48]. Teplota, pii které anomalie nastava, se nazyva Curieova
teplota Tc (momenty se uspotradavaji ferimagneticky), pro HoCo, je stanovena na
Tc=(795+0,1) K a pro Ho(Co14Six), S kitemikovou substituci x =0,025 je
Tc=(91,2+0,2) K. Druha pozorovana anomalie se objevuje pouze u slouceniny
HoCo, a je zpasobena reorientaci snadné osy magnetizace [43, 48, 56]. Teplota
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odpovidajici tomuto fazovému ptechodu druhého druhu je stanovena na
Tr=(16,4+0,5) K.

M¢éfeni v ruznych vnéjSich magnetickych polich ukazalo posun teplot
magnetickych fazovych ptechodli do vyssich teplot a rozSifovani pozorovanych
anomalii (Obr. 5.10). Stanovené teploty piechodd v riznych magnetickych polich
jsou zapsany v tabulce 5.2.

6
] Ho(Co, Si)),
J 6 1
= 0 TC | TC HoCo,
N! 4 x =0.025 —@— pH=0T
. ) 4 4 —o— pH=01T
e © pH=05T
o 31 ) e pH=1T
>> 3 21
1 [ >
= 5 :
@) T,
11 _J
A
0 c4 - - - -
0 40 80 120 160 200
T (K)

Obr. 5.10: Mémé teplo v nulovém vnéj$im magnetickém poli. Vsunuty obrazek
ukazuje posun prechodu pii Tc KvysSSim teplotdam a jeho rozSifovani. Stejny
charakter je pozorovan i u substituovaného vzorku.

Tabulka 5.2: Stanovené teploty magnetickych fazovych piechodd pii aplikaci
raznych vnéjsich magnetickych poli.

Ho(Co01.4Siy)>
1oH (T) HoCo, x(: 0,025)
Tc (K) Tr (K) Tc (K)
0,0 79,5+0,1 16,4 +0,5 91,2+0,2
0,1 79,6 £0,1 16,5+0,5 91,6 £ 0,3
0,5 80,8 +0,3 16,6 £0,5 92,8 +0,3
1,0 82,8 +0,3 17,9 +0,5 95,0+0,4

5.3. Méreni za vysokého hydrostatického tlaku
5.3.1. HoCo;,

Elektricky odpor

Meéteni elektrického odporu pii vysokém hydrostatickém tlaku bylo provedeno za
pouziti tlakové cely typu ,,Naka“ (viz. odstavec 3.4.2. v kap. 3. Experimentalni
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vysledky) v aparaturach PPMS a Closed Cycle. Dosazeny tlak byl meétfen pfi
pokojové teploté pomoci manganinového manometru (viz. také odstavec 3.4.2.).

Teplotni zavislost elektrického odporu pii hydrostatickém tlaku do 3 GPa
ukazuje monotonni vyvoj rapidni zmény elektrického odporu v okoli Curieovy
teploty T¢ (Obr. 5.11). Klesajici Curieova teplota T¢ v datech elektrického odporu je
v souladu s publikovanou literaturou [42, 43, 48]. Aplikaci hydrostatického tlaku se
také zmensuje vyska skoku v hodnotach elektrického odporu pii Curieove teploté Tc.
Pii vysSich hydrostatickych tlacich se v zaznamu elektrického odporu objevila
anomalie (Obr. 5.12), jejiz teplota je velice blizkd uréenym teplotam spinové
reorientace Tg z méfeni AC-magnetické susceptibility (viz nize). S dalSim
zvySovanim tlaku teplota Tg roste a zacCina byt hiie identifikovatelna. Podobny vyvoj
teploty spinové reorientace byl pozorovan také v literaturach [42, 43, 48].

1,2

UL

[ (W

k&u!l(llllllllllllllllllllll'lll!llll-llllilllllllllll!lllll!llllllll('!l'“~ > v p - atm o Sf er.

—e— p=055GPa
—v— p =1,02 GPa
—o— p =151 GPa
—&— p =199 GPa
—6— p =2,53 GPa
—8— p =2,99 GPa
—0— p =2,66 GPa
—o0— p=1,82GPa
—v— p =0,80 GPa
—&— p =0,03 GPa

1,0 -

0,8 1

p (n€2.m)

0,6 1

45 50 55 60 65 70 75 80 85

T (K)
Obr. 5.11: Detail posunu Curieovy teploty Tc v méfeni elektrického odporu pii
vysokém hydrostatickém tlaku.
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g
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Obr. 5.12: Zobrazeni tlakového vlivu na anomalii spinové reorientace v méfeni
elektrického odporu pti hydrostatickém tlaku.

Chovani elektrického odporu okolo Curieovy teploty Tc je ovlivnéno Co
metamagnetickym prechodem zpusobujicim ,,zamrznuti* spinovych fluktuaci na Co
pozicich, vedouci k dramatickému poklesu rozptylu elektronti a tedy i rapidnimu
poklesu elektrického odporu. ZmenSovani rapidniho poklesu pti Curieové teploté Tc
odporu vlivem tlaku ukazuje na ztratu Co magnetizmu. Itinerantni Co magneticky
moment miize mizet diky ztracejici se ucinnosti vymeénné interakce mezi Ho-Co-Ho,
odpovédné za rozstépeni 3d(Co) spinovych podpast. Zmensovani sily vyménné
interakce mezi Ho-Co-Ho, odpovédné za magnetické uspotadani pti Curieové teploté
Tc, vede k poklesu Tc a postupnému pievladani vyménné interakce RKKY mezi
Ho-Ho [43].

Posun teploty spinové reorientace Tr miiZze byt také vysvétlen ztratou Co
magnetizmu. Poklesem Co magnetického momentu, antiparalelné¢ orientovanému
vici Ho magnetickému momentu, se zvétSuje vysledny magneticky moment, ktery
umoziuje silngjsi interakci mezi nim a krystalovym polem. Orientace do snadné osy
magnetizace pak miize nastat pti vyssich teplotach (vyssich teplotnich fluktuacich).

Stridava magneticka susceptibilita

Me¢fteni stfidavé magnetické susceptibility se provadélo ve dvou tlakovych celach.
V tlakové cele upravené pro méteni v aparatuie MPMS (do 1,2 GPa) a v tlakové cele
typu ,,Naka“ (do 3 GPa) s pouzitim vlastnoru¢né vyrobeného detek¢niho setu civek
(viz. kapitola 3. Experimentalni vysledky) v aparatufe Closed Cycle. Nastaveni
aparatury MPMS vychazelo z predeslé zkuSenosti méfeni v atmosférickém tlaku a
proto byla pro méfeni zvolena frekvence 9 Hz. Podminky pro méfeni v aparatuie
Closed Cycle byly upraveny po n¢kolika testovacich méfeni pro minimalizaci Sumu
Vv métenych datech, a to na frekvenci 234 Hz s amplitudovym napétim 0,5 V.
Tlakova méteni stfidavé magnetické susceptibility pii hydrostatickém tlaku
do 3 GPa ukazuji tlakem indukované zmény teplot piechodi (Obr. 5.13,5.14).
Teplota spinové reorientace Tr Se vlivem tlaku posouva do vyssich teplot a ji
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odpovidajici anomadlie se rozSifuje. Curieova teplota Tc Vzaznamu stiidavé
magnetické susceptibility odpovidd inflexnimu bodu v nartistu absolutni hodnoty
x'(T), sejn¢ jako v meieni pii atmosférickém tlaku. Phsobenim tlaku nastava
zajimava zména charakteru anomalie pfi teplotach blizkych T (Obr. 5.14). Inflexni
bod, pii kterém nastadvd magnetické uspotadani na dlouhou vzdalenost, se zacina
vlivem tlaku propagovat a hrbol za nim se postupné potlacuje a posouva rychleji do
nizsich teplot nez Curieova teplota Tc. Anomalie, pii které nastava pieklopeni
magnetizace Co magnetickych klastri T, se pusobenim vnéjsiho hydrostatického
tlaku posouva do nizsich teplot (Obr. 5.14).

10 Tr ¥ HoCo,

p =2,97 GPa

p = 2,48 GPa

p =2,08 GPa

p =176 GPa

p =137 GPa

p=1,05GPa

e

p=0,73 GPa

p =0,52 GPa

S

p =0,26 GPa

20 40 60 80 100 120
T (K)

Obr. 5.13: Zméiené teplotni zavislosti stfidavé magnetické susceptibility pro rizné
tlaky. Kiivky jsou pro lepsi pfehlednost posunuty o konstantu.

Rostouci tendence teploty spinové reorientace Tr miize byt vysvétlena zmenSovanim
indukovaného magnetického momentu Co, jak jiz bylo feceno v diskuzi tlakového
méteni elektrického odporu.
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Obr. 5.14: Detail pusobeni tlaku na anomalii v okoli T¢ (vlevo) bez posunuti a
anomalii T (vpravo) posunuté pro lepsi prehlednost. Zmétena kiivka pii nejmensim
tlaku (modré, p ~ 0,26 GPa) je niz§i kviali nizSimu budicimu napéti 0,1 V misto
0,5V. V grafu jsou zobrazené¢ jen néckteré¢ meétfené tlaky pro lepsi piehlednost.
Obrazek se vSemi tlaky je umistnén v ptiloze B.

Pokles Curieovy teploty Tc se zvySujicim se hydrostatickym tlakem byl jiz
diskutovan vyse s daty elektrického odporu a je pfisouzen zmenSovani sily vyménné
interakce mezi Ho-Co-Ho. Se snizujicim se vyznamem Co magnetizmu (klesajici
hodnota Co magnetického momentu a redukce sily vyménné interakce mezi
Ho-Co-Ho) by se mél projev Co magnetickych momenti v méfeni stfidavé
magnetické susceptibility y'(7) zmenSovat. Zmétené zdznamy ukazuji redukci
anomalie pod Curieovou teplotou Tc, ktera miZze odpovidat projevu Co
magnetickych momenti v y'(7).

Teplota pteklopeni magnetizace Co magnetickych klastra T se vlivem tlaku
posouva do nizsich teplot, stejné jako Curieova teplota Tc. Podobnost tlakového
vlivu na ob¢ teploty Tc a Tf mizeme vidét na obrazku 5.15. Pokles teploty T; mtze
byt zplisoben poklesem Co magnetické susceptibility nad teplotou uspotfadani a také
zmenSenim sily interakce mezi Co-Ho magnetickymi momenty, jenZ by jiz pii
nizsich spinovych fluktuacich neudrZela antiparalelni orientaci obou momentd.
Nastinéné feSeni ukazuje jistou svdzanost mezi magnetickym uspotfddanim na
dlouhou vzdélenost pii Curieové teploté Tc a pieklopenim magnetizace Co
magnetickych klastri do sméru shodného s Ho magnetickym momentem pfi teploté
Ts.
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Obr. 5.15: Tlakovy fazovy diagram s ur¢enymi hodnotami teplot T, Tc a Tr Z méteni
elektrického odporu a stfidavé magnetické susceptibility (aparatury PPMS, MPMS a
Closed Cycle s pouzitim vyrobeného miniaturniho detekéniho setu civek).

Posuvy teplot pfechodli Tr, Tc a T; se zvySuyjicim se tlakem jsou zapsany
v tabulce 5.3, jako tlakové koeficienty 07/0p a jejich normované hodnoty na teplotu
piechodu v atmosférickém tlaku 1/T(0T/0p).

Tabulka 5.3: Namétfené hodnoty posuvu pozorovanych piechodd Tg, Tc a Tr.

0T/op (KIGPa) 1/T(3T/op) (GPa™)
TR 32+0,2 0,253
Tc -12,9+£0,5 -0,162
Ts -9,7+£0,4 -0,077

5.3.2. Ho(Co1,Siy),, x = 0,025

Stridava magneticka susceptibilita

Méfeni stiidavé magnetické susceptibility bylo provedeno s pouzitim tlakové cely
pro meéfeni v aparature MPMS a tlakové cely typu ,,Naka“ s pomoci domécky
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vyrobeného setu civek. Parametry méfeni byly nastaveny stejné, jako pro predchozi
méteni slouceniny HoCo,.

Tlakovd meéfeni ukazuji posun vSech teplot pfechodii obdobné, jako pro
nesubstituovany vzorek HoCo, (Obr. 5.16, 5.17). Teplota spinové reorientace Tg Se
posouva k vyssim teplotam. Curieova teplota T¢ klesa se zvySujicim se tlakem a je
doprovazena rapidni zménou charakteru anomalie kolem Tc. Teplota pieklopeni
magnetizace Co magnetickych klastrii Ty se vlivem rostouciho tlaku posouva
k niz8im teplotam jako Tc.

Ho(Co,Si), x=0,025

10
p = 3,01 GPa
8 M p =197 GPa
/\_//V\ =174 GPa
/\_//V\ p= 150 GPa

6 -
/\/m =120 GPa
=1,03 GPa

v (107 r.j.)

p=0,72 GPa

20 40 60 80 100
T (K)

Obr. 5.16: Namétené teplotni zavislosti stfidavé magnetické susceptibility
slou¢eniny Ho(Co014Six)2, X = 0,025 pro rtzné tlaky.

Teplota spinové reorientace Tr je vlivem Si substituce posunuta k niz§im teplotam,
ale jeji vyvoj s rostoucim tlakem zlstava stejny jako pro Cist¢ HoCoy. Vysvétleni
posuvu Tr se proto mize zakladat na stejném principu, ktery byl navrzen pro HoCop,
a to tlakem indukovaném snizeni Co magnetického momentu.
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Obr. 5.17: Detailni zobrazeni zmény charakteru anomalie u Curicovy teploty Tc
(vlevo) a tlakovy vyvoj anomadlie kolem T; (vpravo) pro vybrané tlaky. Detailni
zobrazeni pro vSechny tlaky je umisténo v ptiloze B.

Rapidni zména anomalie pfi T¢ pozorovana v méieni nesubstituovaného vzorku
HoCo, je piitomna i v substituovaném vzorku Ho(Co1xSix)2, X = 0,025. Jeji zména
se Vtomto piipadé projevuje vyraznym potlacenim anomadlie za Tc a tentokrat
pozvolnou propagaci piku Tc. Takovéto chovani miize byt vysvétleno nasledujici
uvahou: Si substituce zvyS$ila magneticky moment Co v uspofadaném stavu, a proto
se zvysil projev Co magnetizmu, jemuz odpovid4d anomalie pod T¢. Se zvySovanim
tlaku se potlacuje tato anomalie a tedy i Co magneticky moment.

Pisobenim tlaku se teplota T; posouva k niz$im teplotam obdobné jako Tc
(Obr. 5.18). Stejné chovani je pozorovano i pro vzorek HoCo,. Tlakové koeficienty
jednotlivych teplot pfechodt jsou zanesené v tabulce 5.4.

Tabulka 5.4: Zmétené hodnoty posuvu pozorovanych ptechodi Tg, Tc a Tf pro
slou¢eninu Ho(Co1.4Six)2, X = 0,025.

0T/op (KIGPa) 1/T(3T/op) (GPa™)
Tr 4,8+0,2 0,598
Tc -15,1+0,5 -0,165
Ts -14,1 £ 0,4 -0,120
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Obr. 5.18: Tlakovy fazovy diagram s ur¢enymi hodnotami teplot pfechodt Tg, Tc a
Tt zkonstruovany z dat stfidavé magnetické susceptibility.

5.3.3. Srovnani tlakovych vysledkii méieni obou sloucenin

Vysledky tlakovych méfeni vzorkit HoCo, a Ho(C01.Six)2, X = 0,025 ukazuji na
velmi podobné vlastnosti obou sloucenin (Obr. 5.19). Vlivem tlaku se teploty
ptechodll pohybuji obdobné, az na zvysSeni absolutni hodnoty tlakovych koeficientt
teplot pfechodi u substituovaného vzorku, jak muzeme vidét v tabulce 5.5. Se
substituci Si na pozici Co ve slouc¢eniné HoCoz doSlo k posuvu teplot piechodt Tr a
Tc ve sméru opacném nez za pusobeni tlaku. Tato zména je zfejmé zpusobena
hybridizaci 3p(Si)-3d(Co) past a zvySenim Co magnetického momentu [42]. Dalsi
pfi¢inou muze byt i naruSeni Co podmiizky Si substituci. Pod vlivem
hydrostatického tlaku miize diky hybridizaci dojit k vyraznému slabnuti Co
magnetického momentu a spolu s tim i sily vyménné interakce mezi Ho-Co, coz by
se projevovalo vyssi absolutni hodnotou tlakovych koeficientd. Druhym moZznym
prispévkem, vysvétlujicim vyssi absolutni hodnotu tlakovych koeficientt, je naruseni
Co magnetické podmfize Si substituci.

Posun teploty pieklopeni magnetizace Co magnetickych klastri Ty K niz§im
teplotdm, pfi substituci Si na pozici Co atomu, je ziejmé zplsoben zvySenim
spinovych fluktuaci Co magnetickych klastri vlivem hybridizace 3p(Si)-3d(Co) past
a také narusenim integrity Co magnetickych momentt vlivem Si substituce na pozici
Co atomu uvniti kobaltového magnetického klastru. Tlakem se spinové fluktuace
mohou zvySovat, diky klesajici sile vyménné interakce mezi Ho-Co vyraznéji nez u
nesubstituovaného vzorku HoCos.

62



Tabulka 5.5: Zméfené hodnoty posuvu pozorovanych piechodt Tgr, Tc a Tr pro
slou¢eniny Ho(Co1.xSix)2, X = 0,00 a x = 0,025.

HoCo; Ho(Co014Siy)2, X = 0,025
oT/op 1/T(0T/op) oT/op 1/T(0T/op)
(KIGPa) (GPa™) (KIGPa) (GPa™)
Tr 32+0,2 0,253 4,8+0,2 0,598
Te -12,9+0,5 -0,162 -15,1+£0,5 -0,165
T¢ -9,7+£04 -0,077 -14,1£04 -0,120
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Obr. 5.19: Tlakovy fazovy diagram sestaveny z teplot pfechodd pro obé
substituované slouceniny. Kolecka znazornuji teploty ptechodi pro HoCo, a
trojuhelnicky pro Ho(Co1xSix)2, X =0,025. Text v diagramu ukazuje magnetické
uspotadani a v hranatych zavorkach je uveden smér magnetizace.

5.4. Mionova spinova rotace

Me¢éteni mionové spinové rotace bylo provedeno v laboratofi SuS institutu PSI (Swiss
Muon Source, Paul Scherrer Institut) na zafizeni GPD (General Purpose
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Decay-Channel Spectrometer) s pouzitim tlakové cely s nominalnim tlakem do
2,0 GPa a primérem vzorkové komory 7 mm. Vzorek HoCo, byl rozdrcen a za
pritomnosti tlakového vyménného média Daphne 7373 slisovan do valcového tvaru
S rozméry vyhovujicimi vnitfnimu prostoru vzorkové komory tlakové cely. Tlak
uvnitt tlakové cely byl stanoven pomoci tlakové zavislosti supravodivého piechodu
india z méfeni stiidavé magnetické susceptibility. Z divodu omezeni ptidéleného
meéficiho Casu byly zméfeny dva tlakové body a to p; = 0,2 GPa a p, = 1,95 GPa pfi
nulovém vné&jSim magnetickém poli. Tlakové cela ovliviiuje méfeni mionové spinové
rotace paramagnetickym piispévkem pochazejicim z materidlu tlakové cely. Vliv
tlakové cely byl zahrnut do vzorct (3.4, 3.5 a 3.6) jako dalsi Clen:

A, %(1—(ot)2 )exp[—%(at)z) (5.2)

vychdzejici ze zkuSenosti s méfenim timto typem tlakové cely.

5.4.1. Magneticky usporiadany stav

Pii T < T¢ je méfeny materidl HoCo, usporadan ferimagneticky a vznikd nenulové
sttedni lokalni magnetické pole (z rovnice (3.4)). V nejnizsi teplotni oblasti T < Tg
bylo mozno pozorovat pfitomnost dvou lokdlnich magnetickych poli. Ukézka
zaznamu je na obrazku 5.20 a, velikost lokalnich magnetickych poli je zanesena v
obrazku 5.21. Prfi¢inou vyskytu dvou poli je zfejm¢ zmeéna snadného sméru
magnetizace doprovazejici distorzi elementarni buiiky [56]. Tento jev byl pozorovan
v obou métenych tlacich a je v souladu z ptedchozimi tlakovymi métenimi [43, 48].
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Obr. 5.20: Ukazky zdznaml méfeni uSR v uspofadaném stavu pod teplotou spinové
reorientace Tg (a) a nad Tg (b).

V uspotadaném stavu nad teplotou spinové reorientace Tr < T < T¢ byl pozorovan

necekany a zajimavy efekt objevujici se kolem teploty 40 Kv tlaku 0,2 GPa.
Namétena data v tomto regionu mohou byt fitovana obecnou exponencialni funkei:

G, (t) = Lexp|- (at)” |, (5.3)
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nahrazujici exponencidly v rovnici (3.4). Vychozi hodnota parametru S byla
nastavena na 1 pii vyhodnoceni spektra tésn¢ pod Curieovou teplotou Tc. Postupnym
fitovanim dat zméfenych pii T: Tc — Tr dochazi ke snizovani hodnoty parametru f
az na hodnoty 0,2-0,3 pfi teplotich v okoli ~40 K. Kolem této teploty nastava
divergence relaxacni rychlosti 4 a soucasn¢ lokalni magnetické pole anomalné
naroste (Obr.5.21). Podobné chovani bylo pozorovano zatim u jednoho dalsiho
systému Pb(Fe1,Nb1)O3, kde byl pokles parametru B, az na hodnotu g = 1/3,
teoreticky spocten pro stav spinového skla [60]. Ackoli, je to zatim jedina indikace
stavu spinového skla uvnitt teplotni oblasti magnetického uspotadani v HoCo,, které
teprve musi byt potvrzeno dal$im experimentem (méfici Cas na pokracovaci
experiment jiz byl ptfidélen a bude proveden po obhajobé této prace), s jistotou se da
tvrdit, ze v okoli teploty 40 K je spinova dynamika znateln¢ zvySend. Po aplikaci
tlaku 1,95 GPa se tento jev jiz neobjevuje. Divodem muze byt markantni zazeni
teplotniho intervalu této oblasti mezi Tg < T < T¢ pfi aplikaci vyssiho tlaku.
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Obr. 5.21: Trojgraf znazornujici teplotni zavislost parametric vyhodnocenych z dat
mionové rotace pii tlaku 0,2 GPa: hodnoty 4, £ z rovnice (5.3) a hodnoty stfedniho
lokéalniho molekularniho pole <B,> Vv uspofddaném stavu Tr < T < T¢ v€etné dalSich
dvou hodnot pro T < Tg.
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5.4.2. Paramagneticka oblast

Nad Curieovou teplotou Tc byly objeveny dva piispévky ovlivitujici zaznam pSR
(kromé¢ prispévku od tlakové cely, ktery byl povazovan za konstantni a byl ve vSech
zdznamech fitovan stejnou funkci). Tyto prispévky pochézeji od dvou dynamickych
magnetickych procest: silnych Co spinovych korelaci (prvni ¢len na pravé strané
rovnice (3.6) s indexem fast) zptisobujici rychly pokles asymetrie A vV zdznamu puSR
a fluktuaci Ho magnetickych momentti (druhy ¢len na pravé strané rovnice (3.6)
sindexem slow) projevujicich se pomalym poklesem asymetriec A. Piispévky
odpovidaji dvéma exponencialam. Ukazka zaznamu pSR je zobrazena pro nékolik
teplot v obrazku 5.22.
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Obr. 5.22: Porovnani nékolika spekter uSR v rtznych teplotach nad Curieovou
teplotou Tc.

Ziskané hodnoty relaxacnich rychlosti pro dva méfené tlaky jsou zobrazeny
Vv obrazku 5.23. Zobrazend data ukazuji pfitomnost dvou rozdilnych oblasti nad
Curieovou teplotou Tc. V oblasti teplot mezi Tc a T jsou pozorovatelné dvé
relaxacni rychlosti (viz rovnice (3.6)) odpovidajici: a) silnym spinovym korelacim
Jfast, které maji pravdépodobné svilij plivod v kobaltovych kolektivnich utvarech
(klastrech), b) paramagnetickym fluktuacim Ho lokalizovanych magnetickych
momentld Agow. Relaxacni rychlost Ampst je ~3krat veétsi nez Agow a rychle klesé
s rostouci teplotou az do teploty T", kde jsou srovnatelné obé¢ relaxac¢ni rychlosti a
prechazeji na relaxacni rychlost Apar S naslednym potlacenim jedné z relaxacnich
rychlosti vyskytujicich se pod T Teplota T predstavuje hodnotu, pfi které jiz nelze
rozpoznat komponentu Asast, respektive pritomnost silngjsiho lokalniho magnetického
pole pochazejiciho od magnetickych klastrii. Nad teplotou T je jiz potieba zmétené
spektrum fitovat pouze jednou exponencidlou, nalezici Cist¢ paramagnetickému
stavu, s relaxacni rychlosti Apar. Porovnanim vysledkil pSR ziskanych ze slouceniny
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HoAl,, kterd se magneticky uspotfadava pii 32 Ka obsahuje pouze magnetické
momenty holmia, s vysledky dat z HoCo je mozno potvrdit, ze relaxaéni rychlost
Aslow pochazi od fluktuaci Ho magnetickych momentti [61]. Relaxacni rychlost
ziskana z meéfeni HoAl, je také podobna relaxacni rychlosti v Cistém
paramagnetickém stavu vV H0oCo0,. To poukazuje na potlaceni pfispévku od silné
korelace mezi Co magnetickymi momenty tvofici Co magnetické klastry. Ztrata
korelaci mezi Co magnetickymi momenty vede ke zmenSovani Co magnetickych
klastri a k jejich rozpadu pfi teploté T . Teploty rozpadu Co magnetickych klastri
pro dva meéfené tlaky jsou zapsany v tabulce 5.6 a teplotni rozdily T  vaci T
Vv prislusném tlaku si pro oba métené body p; a pz vV ramci chyb odpovidaji. V okoli
Tt se ve vyvoji fitovanych parametrti zadné anomalie nepozorovaly (Obr. 5.23).
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Obr. 5.23: Teplotni vyvoj relaxacnich rychlosti ziskanych z fiti namétenych dat pro
HoCo; pfi p1 = 0,2 GPa a p, = 1,95 GPa. V levém obrazku jsou déle zahrnuta data
z méteni HoAl; [61].

Tabulka 5.6: Stanovené teploty rozpadu Co magnetickych klastri T~ pro dva méfené
tlaky.

p (GPa) T (K)
0,2 170+ 10
1,95 150+ 10
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6. Obecna diskuze

Prace byla zamétena na studium tlakovych zmén v chovani sloucenin typu RECo,.
Za zéstupce tohoto typu slouCenin byla vybrana sloucenina HoCo, S naslednou
substituci Si na pozici Co ve stechiometrii Ho(Co1.xSix)2, X = 0,025.

V obou slouceninach byly pozorovéany tii druhy magnetickych ptechodu.
V nizkych teplotach, v magneticky uspotadaném stavu, se vyskytuje magneticky
prechod pochazejici od zmény snadné osy magnetizace (spinova reorientace) ze
smeru [110] do [100] ve smyslu rostouci teploty [56, 58]. Spinova reorientace je
pozorovana jest¢ ve slouceninaich NdCo, a TmCo, [42,48,56]. Vlivem
aplikovaného hydrostatického tlaku se teplota spinové reorientace Tr posouva do
vysSich teplot (Obr.5.12 a5.15). Navrhované vysvétleni posuvu Tgr K vysSSim
teplotim pro slouCeninu HoCo; vychazi ztlakem indukovaného snizeni Co
magnetického momentu v uspotadaném stavu antiparalelné¢ orientovaného vaci Ho
magnetickému momentu [43]. Se snizujicim se Co magnetickym momentem roste
vysledna magnetizace, ktera by se orientovala do snadné osy magnetizace [110] pfi
vysSich teplotach. Souhlas s timto navrhem dava Si substituce Ho(Coi«Siy)2,
X = 0,025, pti které vzrostl Co magneticky moment [42] a teplota spinové reorientace
se posunula k niz§im teplotam (Obr. 5.6). Aplikaci tlaku i u substituovaného vzorku
teplota spinové reorientace Tg roste (Tabulka 5.5). Vysledky mionové spinové rotace
ukazuji pod Tg vyskyt dvou stfednich molekularnich poli (Obr. 5.21), jez jsou ziejmeé
zpisobeny jinym smérem magnetizace a distorzi krystalové mfize na ortorombickou.

V ramci experimentu PSR na slouceniné HoCo, byla objevena neznama
anomalie vyskytujici se kolem teploty 40 K v tlaku 0,2 GPa. Anomalie se projevuje
zménou charakteru chovani stfedniho molekuldrniho pole a divergenci relaxaéni
rychlosti (Obr. 5.21). Zméfena data byla fitovana obecnou exponencialni funkci (5.3)
a byla ziskéana teplotni zavislost parametru S, jenZ se podoba dosazenym vysledkiim
na spinovém skle [60]. V okoli teplot, pfi kterych se vyskytuje tato anomalie méfena
V uSR, je pozorovana nezndma a dosud nevysvétlend anomalie v imaginarni Casti
sttidavé magnetické susceptibility (Obr. 6.1), ktera poukazuje na ztraty a zvySenou
dynamiku v materialu. V teplotni kiivce mérného tepla je vidét jistd zména smérnice
ukazujici na zménu entropie. Teplotni zaznam elektrického odporu v tomto oboru
hodnot zadné anomalie nevykazuje, jen v jeho derivaci je rozpoznatelna anomalie
odpovidajici spinové reorientaci.

Teplota magnetického uspofadani Tc je magneticky fazovy prechod prvniho
druhu, jak ukazuje teplotni zavislost mérého tepla (Obr. 5.10). Pro slouceniny
RECo,, kde RE =Dy, Ho a Er, nastava magneticky fazovy ptechod 1. druhu a jeho
pfitomnost se popisuje obecné uznavanym scénafem: velmi silné molekularni pole
zpusobené silnymi 4f(RE) magnetickymi momenty zprostfedkované Sd(RE)-3d(Co)
hybridizaci zpisobi rozstépeni Co spinovych podpast a indukci Co magnetického
momentu (metamagneticky prechod) [43]. Metamagneticky pfechod je doprovazen
,zamrznutim* spinovych fluktuaci na Co pozicich zpisobujicich dramaticky pokles
elektrického odporu (Obr.5.9a5.11). Pasobenim tlaku se rapidni pokles
elektrického odporu zmensuje, coz se vysvétluje ztratou Co magnetického momentu
kvuli tlakem indukované neefektivnosti vymény mezi Ho-Co-Ho vedouci k mensimu
rozstépeni Co spinovych podpast [43]. Ztrata Co magnetického momentu by mohla
stat 1 za dramatickou zménou charakteru anomalie kolem Curieovy teploty
pozorovanou Vobou vzorcich pifi méfeni stiidavé magnetické susceptibility
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(Obr.5.14 a5.17). Si substituce posunula Curieovu teplotu do vyssi teploty. Za
posun Curieovy teploty neni zodpovédnd zména meziatomovych vzdalenosti,
rentgenova praskova difrakce ukazuje stejné hodnoty v ramci chyby, stejné tak i
vyménnd interakce mezi Ho-Co se neméni [42]. Substituci 3p kovu (Si,Al) namisto
Co atomu v paramagnetickych slou¢eninach RECo,, kde RE =Y, Lu a Sc, vznika
pro urcité koncentrace slaby feromangetizmus [62, 63]. To ukazuje, Zze zvySeni T¢
muze byt zptisobeno hybridizaci 3p(Si) stavi se stavy 3d(Co) a 5d(Ho) podporujici
magnetizmus Co podmfize do jistych hodnot koncentrace Si. Hybridizace
3p(Si)-3d(Co) past mize také zvysit magneticky moment Co.

V paramagnetickém stavu je pozorovand anomadlie pieklopeni magnetizace
Co magnetickych klastri do sméru shodnym s Ho magnetickymi momenty pii
teploté Tr. Tato anomalie je pozorovana v datech stfidavé magnetické susceptibility a
je velice citliva na prilozené vné&jsi magnetické pole, které ji potlaci jiz pii 100 Oe
(Obr. 5.4). Zminéna anomalie byla objevena v roce 2007 na vzorku ErCo; a jeji
vyskyt byl predpovézen u vSech ferimagneticky usporadavajicich se sloucenin
RECo, (RE=Gd, Th,Dy,Ho, EraTm) [1,49]. Antiparalelni uspofadani
magnetickych  momenti Ho-Co Vv paramagnetické oblasti bylo nazvano
parimagnetismem a v prub¢hu studia této prace bylo postupné dokazovano pro
ThCo,, DyCo,, HoCo,, ErCo, a TmCo, [1, 29, 49, 51, 52, 54]. Nejprikaznéj$im
meéfenim parimagnetické konfigurace je méfeni XMCD, které se naladi na danou
spektralni hranu urcit¢tho prvku a ukazuje projekci magnetického momentu.
Nevyhodou XMCD je nezbytnost méfeni za pfitomnosti vnéjSich magnetickych
polich. Vysledky této prace odporuji fazovému diagramu na obrazku 4.8 pro HoCo;
ziejmé kvuli spoléhani autori na presnost vysledki XMCD v malych polich [54].
Vykonany experiment malouhlového rozptylu neutronit (SANS) ukazal vyskyt Co
magnetickych klastri s korelaéni délkou ~7 A pro HoCo, a ErCo, v teploté ~ T
[1, 52, 54]. Korelaéni délka je velice blizka hodnoté miizové konstanty elementarni
buiiky a tak vzbuzuje podezieni, ze kobalt vytvari magnetické klastry za pomoci Ctyt
tetraedrl tvofenych Co atomy uvniti elementarni buiiky (Obr. 4.1). Méteni mionové
spinové rotace bez aplikace magnetického pole ukazuje rozpad Co magnetickych
klastrt pii teploté T musr ~ 127 K pro ErCo, zatimco experiment SANS udava teplotu
rozpadu Co magnetickych klastra T sans = 160 K [1, 29]. Tento rozdil se vysvétluje
provedenim experimentu SANS v zdkladnim magnetickém poli a zvlasté¢ pak
rozdilnou frekvenci a tim Casovou Skalou jevii, na néz je citlivé méfeni obou
experimentll [29]. Pro HoCo, byla objevena teplota rozpadu Co magnetickych
klastra T =(170+10)Ka pii teploté Tf neni v zdznamu Z4dnd anomalie
pozorovana. Samotny rozpad Co magnetickych klastrii ve slouc¢eniné HoCo,
vylucuje jejich podil na parimagnetické konfiguraci 2, jak je naznacena v obrazcich
4.8 a 4.7 [52, 54]. Vlivem tlaku se teplota pieklopeni magnetizace Co magnetickych
klastrii Tf posouva do nizSich teplot u obou méfenych vzorka. Pokles muze byt
zpusoben zmensenim sily interakce mezi Ho-Co, ¢imz je vysvétlovan i posun
Curieovy teploty Tc srostoucim tlakem, a také snizenim Co magnetické
susceptibility v teplotach nad Tc. Podobné tlakové koeficienty by mohly naznacovat
spojeni mezi teplotami T¢ a Tr vlivem zmensSujici se interakce mezi Ho-Co. Podobny
vliv tlaku, jako na Ty, je pozorovan i u teploty T  ukazujici na podobny proces
zpuisobujici pokles Tya T". Nicméng, na rozpadu Co magnetickych klastri by neméla
mit vliv zmenSujici se sila interakce mezi Ho-Co, ale mezi Co-Co. Nemuizeme vSak
vyloucit podobny vliv tlaku na obé¢ interakce.
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Obr. 6.1: Srovnani vysledki dosazenych méfenim puSR, mérného tepla, el. odporu a
AC magnetické susceptibility v HOCo; ve velmi podobnych tlakovych bodech.
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Pozorované anomalie v paramagnetické oblasti slou¢enin RECo, (RE = Dy,
Ho, Er a Tm) se podobaji svym chovanim Griffithsovym fazim [54, 64]. Griffiths
popsal neanalytické chovani nad kritickym bodem v neuspofadaném Isingové
feromagnetu [65]. Jeho zobecnény model [66] se vztahuje na systémy, ve kterych
magnetické korelace plné nevymizi pfi fazovém piechodu a zlstavaji i pfi vysSich
teplotach [64], napf.: TbsSixGerx, LaixBaxMnOs, FeixCoxS, [67 - 69].
Griffithsovy faze jsou tvofeny feromagnetickymi klastry v paramagnetické fazi,
v ptipadé¢ RECo; by jim odpovidaly Co magnetické klastry zpozorované pfti
experimentu SANS [1, 52, 54]. Chovani Griffithsovych fazi se projevuje ztratou
Currie-Weissovského chovani a extrémni citlivosti na vnéjsi magnetické pole. Velice
podobné chovani se pozoruje v nami studovanych slouc¢eninach Ho(Co1.xSix)2,
x =0,00 a x =0,025 (obrazky 5.4, 5.14 a 5.17) a u slouc¢enin TbCoy, DyCo0,, HOCO0,,
ErCo, a TmCo, [1, 29, 49,51, 52, 54, 64]. Jsou-li Griffithsovsky podobné faze
béznym jevem v Lavesovych fazi ve slouceninach typu RECo, je oteviena otazka
pozadujici provedeni dalSich experimentd.
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7. Z.aveér

Diplomova prace zobrazuje experimentalni vysledky ziskané na slouceninach
Ho(C01-xSix)2, X = 0,00 a x = 0,025.

Byla provedena analyza vzorkd v atmosférickém tlaku pomoci méieni
elektrického odporu, mérného tepla a magnetizacnich méteni. Méteni ukézala vyskyt
piechodu spinové reorientace pii teploté Tr, magneticky fazovy ptechod prvniho
druhu pfi Curieové teplot¢ Tc, pod niz jsou magnetické momenty Ho a Co
orientovany ferimagneticky, a anomalii v paramagnetickém stavu pfi teploté
preklopeni magnetizace Co magnetickych klastri Tr. Za rozdily teplot prechodli mezi
nesubstituovanym vzorkem HoCo; a substituovanym vzorkem Si na pozici Co atomu
je ziejmé¢ zodpovédnd hybridizace 3p(Si) stavi s 3d(Co) a 5d(Ho) stavy. Si
substituce také narusuje Co podmiiz, coz muze zpusobovat pokles teploty Tr.

Pii vysokém hydrostatickém tlaku byla uskute¢néna méfeni elektrického
odporu a stfidavé magnetické susceptibility s pouzitim vlastnoru¢né vyrobeného
detek¢niho setu civek. Experimenty ukézaly rostouci tendenci teploty reorientace
snadné osy magnetizace a pokles Curieovy teploty Tc. Moznym vysvétlenim je
potlaceni vyménné interakce mezi Ho-Co a ztrata Co magnetického momentu, jez by
mohla zpisobovat zménu charakteru AC-susceptibility kolem Tc. Ztrata sily
vyménné interakce mezi Ho-Co by vedla k podobnému poklesu Tc a Ts.

Slouc¢enina HoCo; byla podrobena mikroskopickému experimentu mionové
spinové rotace za hydrostatického tlaku v institutu PSI. Nad Curieovou teplotu Tc
byly objeveny kratkodosahové magnetické korelace zptisobujici formaci Co
magnetickych klastréi. Vlivem tlaku se teplota zaniku Co magnetickych klastri T
posunula do niz8ich teplot, coz ukazuje na ovlivnéni sily vyménné interakce mezi
Co-Co vlivem tlaku. Vysledky experimentu v nizkych teplotdch ukazaly neznamy
jev v uspotadaném stavu kolem teploty ~ 40 K, poukazujici na zvySenou dynamiku
Vv této teplotni oblasti. V tlaku 1,95 GPa se jiz tento jev nevyskytuje. K bliz§imu
prozkoumani tohoto neoc¢ekavaného jevu bude proveden dalsi experiment v nékolika
novych tlacich.

Pro potvrzeni navrhovanych vysvétleni by bylo vhodné provést neutronovy
experiment k prokazani a urceni velikosti Co magnetickych klastrti a rozsifeni studia
o dal8i vzacnozeminné slouceniny typu RECo, métenych v hydrostatickych tlacich,
pro §irsi pochopeni jevu parimagnetismu a Co magnetickych klastri.
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Priloha A

Teplotni vliv na tlak uvnitr tlakové cely

Zmény tlaku uvniti hydrostatickych tlakovych cel jsou béhem jejich chlazeni
zpusobeny rozdily mezi teplotnimi roztaznostmi tlakové cely a vyménného
tlakového média. Na obrazku A 1 je zobrazeno testovaci méfeni tlaku uvniti tlakové
cely z CuBe bronzy pro tfi vyménna tlakova média pii tlaku 1 GPa v pokojové
teploté. Teplotni vliv na zménu tlaku uvnitt tlakové cely lze popsat vztahem
Ap = AT fw/km, kde fn je teplotni roztaznost a xy je kompresibilita tlakového
vyménného média. V ptipad¢ testovaciho méfeni na obrazku A 1 je hodnota Sn/km
kolem 10 GPa/K [23].

0,1 . . .
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Obr. A 1: Teplotn¢ indukovany rozdil tlaku uvniti tlakové cely pro tii rizna tlakova
vyménna média [23].

Me¢éteni v ne€kolika riiznych tlacich do 1 GPa pro vyménné tlakové médium Daphne
7373, ukazuje nerostouci tendenci zmény tlaku do 1 GPa (Obr. A 2). Proto
nepiedpokladame zvySeni zmény tlaku uvniti tlakové cely i pro tlaky do 3 GPa.
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Obr. A2: Zména tlaku uvnité tlakové cely s vyménnym tlakovym médiem
Daphne 7373. Sipky ukazuji bod tuhnuti vyménného tlakového média [27].
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Priloha B
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Obr. B1: Detail tlakové zmény anomalie kolem Curieovy teploty T¢ pro vSechny
métené tlaky
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Obr. B2: Tlakova zavislost anomalie kolem T;. Ktivky jsou pro ptehlednost posunuty
ve sttidavé susceptibilité.
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22
— —e— p=0,27GPa
20 - X 0’025 —e— p =0,48 GPa
—o— p=0,72 GPa
18 - —e— p=1,03GPa
—e— p =1,20 GPa
= 16 1 p = 1,50 GPa
— 14 - —e— p=174GPa
°°.O —e— p=1,97GPa
] —e— p=2,56GPa
o 12 —— p=301GPa
= 10 1
8 i

6 (
4 . . . . .
50 60 70 80 90 100

T (K)

Obr. B3: Detail tlakové zmény anomalie kolem Curieovy teploty Tc pro vSechny
métené tlaky substituovaného vzorku Ho(Co14Six)2, X = 0,025.
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Obr. B4: Tlakova zavislost anomalie kolem T¢ pro vSechny méfené tlaky
substituovaného vzorku Ho(Co1-xSix)2, X = 0,025.
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