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Streszczenie

W artykule omowiono klasyczny fenomenologiczny model pola $redniego opisujacy dwu-
podsieciowy magnetyk. Podstawowym zatozeniem modelu jest liniowa zalezno$¢ statej wy-
miany od objetosci komoérki elementarnej, ktorego konsekwencja jest wystepowanie zjawis-
ka magnetostrykcji w przejsciach fazowych I rodzaju. W oparciu o dane eksperymentalne
uktadow R| R’ Mn,(Ge, Si),, w tym diagramy fazowe (P,T), oszacowano parametry modelu
i przedyskutowano otrzymane wyniki teoretyczne.
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Abstract

A phenomenological standard two-sublattice mean-field model was discussed. The Mn-Mn
interaction is assumed to be linearly dependent on the unit-cell dimensions, giving rise to
magnetostrictive phenomena. The (P,T) magnetic phase diagram for R, R’ Mn,(Ge, Si), series
of compounds was discussed and the magnetic phase diagram parameters derived from the
experimental data were used for the theoretical calculation.
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1. Wstep

Badania migdzymetalicznych zwigzkow ziem rzadkich prowadzone sa nie tylko ze
wzgledow aplikacyjnych, ale rowniez w aspekcie eksperymentalnym i teoretycznym, gdyz
dotyczg takich zagadnien fizyki ciala statego jak magnetyzm i teoria przej$¢ fazowych.
W szczegdlnosci bada sie w tych zwigzkach przemiany fazowe, poniewaz uzyskane wyniki
pozwalajg wnioskowac o oddziatywaniach magnetycznych podsieci ziemi rzadkiej z pod-
siecig metali 3d. Szczegodlnie interesujace sg uktady typu R-T-X, gdzie R — ziemia rzadka,
T — mangan, X — Si, Ge.

Obecnos¢ konkurencyjnych oddziatywan typu Mn-Mn, R-R, R-Mn jest przyczyng po-
wstawania, w szerokim zakresie temperatur, skomplikowanych struktur magnetycznych
i towarzyszacych im magnetycznych przejs¢ fazowych pierwszego i drugiego rodzaju.
Pojawiajg si¢ tak istotne i cieckawe zjawiska, jak kolinearne i niekolinearne struktury uko-
$ne (spin-canting SC), metamagnetyczne przejécia fazowe (metamagnetic transition MT),
zjawisko przerzutu momentéw magnetycznych (spin — flop transition SF). Te trzy rodzaje
magnetycznych zachowan zostaly w schematyczny sposob pokazane na rysunku 1. SC ozna-
cza uporzadkowanie momentéw magnetycznych w dwupodsieciowym antyferromagnetyku.
Momenty magnetyczne podsieci mozna analizowa¢ jako sume dwoch sktadowych momentu
oddziatujacych ferro- 1 antyferromagnetycznie. Jezeli wystepuja wigcej niz dwie niekoline-
arne podsieci antyferromagnetycze tworzace te strukture i sktadowa ferromagnetyczna nie
wystepuje, to zjawisko nazywa si¢ ukrytym SC (hidden spin-canting). Metamagnetyk jest
szczegblnym przypadkiem uporzadkowania, gdy wypadkowe momenty magnetyczne pod-
sieci sg antyrownolegte i co bardzo wazne, oddziatywanie antyferromagnetyczne jest w tym
przypadku stosunkowo stabe. Wystarcza silne zewnetrzne pole magnetyczne (wigksze od
pola krytycznego H ), aby przerzuci¢ spiny do struktury magnetycznej ferro-, ferrimagne-
tyka lub stabego ferromagnetyka, zaleznej od uporzadkowania spindéw w stanie antyferro-
magnetycznym. Przerzut (SF) momentéw magnetycznych ma miejsce, gdy zewngtrzne pole
magnetyczne przytozone rownoleglte do osi tatwej antyferromagnetyka powoduje przerzut
momentéw magnetycznych na kierunek prostopadty do osi tatwe;j.

Mimo ze te trzy zachowania magnetykoéw roznig si¢ nawzajem w wielu aspektach, maja
jedng wspdlng ceche, ktdra petni niezwykle wazng role — jest nig wystepujaca w uktadzie ani-
zotropia magnetokrystaliczna. Duza anizotropia prowadzi na ogét do dominujgcego wyste-
powania SC i moze prowadzi¢ do przejs¢ metamagnetycznych w obecnosci rywalizujacych
oddziatywan. Mata anizotropia magnetokrystaliczna sprzyja przejsciom typu SF. Rownowa-
ga mi¢dzy symetrig krystalograficzng, anizotropig oraz oddziatywaniami mi¢dzy najblizszy-
mi i dalszymi sgsiadami w sieci sg odpowiedzialne za obserwowane powyzsze zachowania
uktadow magnetycznych.

Szczegdlnym zainteresowaniem ciesza si¢ zwigzki z manganem typu RMn X,
R, R’ Mn X (X=Ge,Si), ktore krystalizujg w tetragonalnej przestrzennie centrowanej
strukturze ThCr Si, (I4/mmm), tworzacej plaszczyzny atomowe prostopadte do tetrago-
nalnej osi ¢, ulozone wg sekwencji R— X - T—- X —-R - X - T - X — R [1]. Ta struktu-
ra warstwowa ma istotny wptyw na fizyczne i magnetyczne wlasciwosci tych zwiazkow,
w szczegblnosci zwigzana jest z bogactwem obserwowanych struktur magnetycznych.
Struktury te, zarowno kolinearne jak i niekolinearne, tworzone sg przez dwie podsieci
magnetyczne: podsie¢ atomow ziemi rzadkiej R (4f) oraz podsie¢ atomow metalu przej-
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sciowego (3d). To uporzadkowanie magnetyczne odpowiada za wystgpowanie w zwigz-
kach sekwencji magnetycznych przejs¢ fazowych o réznorodnej naturze, indukowanych
temperaturg, zewnetrznym ci$nieniem hydrostatycznym, podstawieniami chemicznymi
lub polem magnetycznym.

Cechg charakterystyczng powyzszych zwigzkow jest wystgpowanie dtugozasiggowego
uporzadkowania podsieci manganowej, utrzymujacego si¢ do stosunkowo wysokich tempe-
ratur (300—450)K, niezaleznie od tego, jaka jest warto§¢ momentu magnetycznego zlokalizo-
wanego na atomie ziemi rzadkiej i w jaki sposob obydwie podsieci porzadkuja si¢ w niskich
temperaturach. Pomiary neutronograficzne i magnetometryczne tych zwigzkoéw [1-3] okre-
slity struktur¢ magnetyczng tych uktadéw oraz wartoSci momentow magnetycznych zloka-
lizowanych na manganie i ziemi rzadkiej. WartoSci catkowitego momentu magnetycznego
Mn zawierajg si¢ w przedziale (2,40-3,30) p,. Sktadowe momentu magnetycznego atomow
manganu wyznaczone w temperaturze 2 K wynosza odpowiednio[ 1-4]:

— skladowa momentu magnetycznego w plaszczyznie (001) p = (2,13-2,40) p,, jej wartos¢
niewiele zmienia si¢ z temperaturg az do temperatury Néela 7,

— sktadowa momentu magnetycznego réwnolegta do osi c jest rzedu p_ =~ (1,80-2,14),
i szybko maleje do zera, gdy temperatura zbliza si¢ do temperatury przejscia porzadek—
nieporzadek.

Dotychczasowe badania wskazujg [1-5], ze wystepowanie mi¢dzyptaszczyznowego od-
dzialywania ferro- lub antyferromagnetycznego w podsieci Mn jest $cisle zwigzane z odle-
glosciami migdzyatomowymi Mn-Mn w ptaszczyznie (001). Istnieje $cisty zwigzek pomig-
dzy znakiem oddzialywania migdzyptaszczyznowego a najmniejsza odlegloscig krytyczna
pomiedzy atomami Mn w plaszczyZnie a-a wynoszaca R, = 0,286(5)nm. Jezeli R,
0,286(5)nm (a > 0,406nm), to wewnatrzplaszczyznowe oddzialywanie w podsieci manga-
nu moze mie¢ charakter ferromagnetyczny lub antyferromagnetyczny, natomiast migdzy-
ptaszczyznowe oddziatywanie jest ferromagnetyczne. Jezeli 0,284nm < R, < 0,286nm
(0,402nm < a < 0,406nm), to wewnatrzptaszczyznowe oddzialywanie ma charakter antyfer-
romagnetyczny, natomiast stata migdzyptaszczyznowego oddziatywania wymiennego moze
zmienia¢ znak. W zwigzkach wystepuje wowczas miedzyplaszczyznowe porzadkowanie si¢
momentow magnetycznych zarowno ferro-, jak i antyferromagnetyczne.

Ponizej temperatury 100 K struktura magnetyczna zwigzkow staje si¢ bardziej skompli-
kowana i jest wynikiem porzadkowania si¢ zarowno podsieci manganowej, jak i podsieci zie-
mi rzadkiej. Jezeli R nalezy do ,,lekkich” ziem rzadkich (R=La-Nd), to oddziatywanie R-Mn
moze mie¢ charakter ferromagnetyczny, w przypadku ,,cigzkich” ziem rzadkich (R=Gd-Lu)
oddziatywanie podsieci ziemi rzadkiej i podsieci manganu prowadzi do powstawania nieko-
linearnych struktur antyferromagnetycznych lub ferrimagnetycznych.

W uktadach Sm, R’ Mn,Ge, [5], podobnie jak w izostrukturalnych zwigzkach R, R’ Mn-
,Ge, [2-4], wystepuja sekwencje faz magnetycznych typu: P — AF2 (AFI) — F2 (Fmc) — AF1
(AFmc) — F1. Rysunek 2 pokazuje schematycznie przyktady powyzszych struktur. Uporzad-
kowania typu F2 i AF1 sa najczgs$ciej analizowane za pomocg sktadowych momentu magne-
tycznego wewnatrzptaszczyznowego p , w plaszczyznie atoméw Mn oraz migdzyplaszczy-
znowego u_wzdhz osi c.

Wyznaczone na podstawie pomiarow rentgenograficznych, w temperaturze pokojowe;j,
parametry sieci krystalicznej dla zwigzku SmMn, Ge, wynosza odpowiednio : a = (0,4062
0,0001) nm, ¢=(1,0895 0,0002) nm, V= (0,1797 + 0,0005) nm? [5]. Zatem najmniejsza odle-
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glos¢ krytyczna pomigdzy atomami manganu w plaszczyznie (001) wynosi R,

= (0,2872

+ 0,0001)nm). Oznacza to, ze zwigzek ten szczegdlnie nadaje si¢ do obserwacji magne-
tycznych przej$¢ fazowych wywotywanych dowolnym czynnikiem wptywajacym na zmiang
parametrow sieci krystalicznej, np. indukowanych temperaturg, zmiang sktadu x, polem ma-
gnetycznym czy zewnetrznym ci$nieniem hydrostatycznym.
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Rys. 1. a) Ilustracja magnetycznej strukury uko$nej (SC), b) zjawisko metamagnetyzmu (MT),
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Fig. 1. a) Sketches of the spin-canting, b) metamagnetism, c) spin-flop phenomena
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Rys. 2. Magnetyczne typy uporzadkowania podsieci Mn wystepujace w zwigzkach typu

R, R’ Mn Ge, wyznaczone na podstawie pomiaréw neutronograficznych [1-4]

from neutron diffraction study [1-4]

Fig. 2. The magnetic structures of the Mn sublattice in the R, R’ Mn,Ge, compounds
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Rys. 3. Magnetyczne przejscia fazowe w zwigzku SmMn,Ge,: a) Temperaturowa zaleznos¢
namagnesowania probki SmMn,Ge, w polach magnetycznych z zakresu (0,10 — 1,08) T [5],
b) przebiegi namagnesowania probki w funkcji pola magnetycznego B
w roznych temperaturach z zakresu (145 — 160) K [5]

Fig. 3. Magnetic phase transitions for SmMn,Ge,: a)Temperature dependence of the magnetization
of SmMn,Ge, compound measured for a field change of (0.10 ~1.08) T [5],
b) Field dependence of magnetization in the temperature range (145 — 160) K[5]
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Rys. 4. Magnetyczny diagram fazowy (B,T) zwiazku SmMn2Ge2 wyznaczony w warunkach
ci$nienia hydrostatycznego P=0,0.5, 0.8, 1.1 GPa w obszarze przejs¢ fazowych F1-AF1-F2

Fig. 4. (B,T) magnetic phase diagram for SmMn2Ge2 for different hydrostatic pressure P=0,0.5,
0.8, 1.1 GPa for SmMn2Ge2 compound at the vicinity of the F1-AF1-F2 magnetic phase transitions
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Ponizej temperatury Néela 7, (~ 400 K) w SmMn,_Ge, wystepuje antyferromagne-
tyczna kolinearna struktura typu AF2, a moment magnetyczny Mn ma tylko antyfer-
romagnetyczng sktadowa w plaszczyznie (001). Wraz z obnizaniem si¢ temperatury
(T.~ 300 K) pojawia si¢ uporzadkowanie F2 — ferromagnetyczna struktura ukosna typu
,.canted” (SC). Moment magnetyczny atomu manganu ma w tej fazie dwie sktadowe: fer-
romagnetyczng p_wzdhuz kierunku [001] oraz sktadowa antyferromagnetyczng u  ptasz-
czyznie (001) Mn. Jezeli odlegto$¢ Mn-Mn w plaszczyznie (001) bliska jest wartosci
krytycznej 0,286(5) nm, to wowczas w zwigzku w temperaturze 7T, (<150K) obserwuje
sie przejscie fazowe typu AF1-F2. Przejscie to moze by¢ wywolywane kazdym czynni-
kiem wptywajagcym na zmiang parametrow sieci krystalicznej. Faza typu AF1 wystepuje
w zakresie temperatur 7,=100K < T'< T'=150K. W tej fazie obydwie sktadowe momentu
magnetycznego atomu manganu: wzdtuz kierunku [001] oraz ptaszczyznie (001) sg upo-
rzadkowane antyferromagnetycznie.

Przyktadowe magnetyczne przej$cia fazowe indukowane temperaturg i zewnetrznym
polem magnetycznym obserwowane eksperymentalnie w zwigzku SmMn,Ge, ilustruje
rysunek 3 [5]. Rysunek 4 przedstawia wartosci pol krytycznych B, dla przejs¢ z fazy
antyferro- do ferromagnetycznej w funkcji temperatury i zewngtrznego ci$nienia hydro-
statycznego.

2. Model

Klasyczny fenomenologiczny model pola sredniego, opisany m.in. w pracach [6—8] byt
wykorzystywany do dyskusji magnetycznych diagramow fazowych (P, T) ukladéw
R, R’ Mn,(Ge,Si), w pracach [9, 10]. Zgodnie z tym modelem temperaturowe wlasnosci
podsieci manganu i wystepujaca sekwencje faz magnetycznych mozna analizowac zaktadajac,
ze struktura magnetyczna podsieci Mn moze by¢ traktowana jako dwie podsieci o identycznych
momentach magnetycznych [i, 1 [i,. Kat, jaki tworza momenty magnetyczne z tetragonalna
osig ¢, ma warto$¢ 0, a wartos¢ kata, jaki tworza odpowiednio momenty magnetyczne obu
podsieci, wynosi 20 (canting angle). Calkowity moment magnetyczny podsieci manganowej
m=[, +[, jestprostopadly do wektora antyferromagnetycznego / =i, —i, . Ogdlna postac
oddziatywania wymiany okreslona jest roOwnaniem [8]:

D, =D, += 12+2m += (12+1 )+ (m> +m )+Z '14 Z—(z )’ +Z%li2mf (1)

Wzér (1) moze opisywa¢ przypadek ferromagnetyka (i =0) lub antyferromagnetyka
(r?z = O) . Przypadek [ =01 m= 0 oznacza, ze probka znajduje si¢ powyzej punktu przejscia
porzadek—nieporzadek. Model zaktada, ze wspotczynniki opisujace w potencjale termodyna-
micznym oddziatywanie wymienne sg funkcjami temperatury, a tym samym funkcjami para-
metrow sieci krystalicznej. Zalozenie to wynika z modelu Kittela zaktadajagcego inwersje
oddziatywan wymiennych. Idea ta pokazuje, Ze przyczyng przemian metamagnetycznych
jest zmiana znaku wspétczynnika oddziatywan wymiennych, ktéry decyduje o charakterze
sprzgzen pomigdzy podsieciami. Zmiana energii wymiany sprz¢gajacej ze sobg momenty
magnetyczne wywotuje skokowa zmiang objetosci sieci zachodzgcg w chwili przejs$cia po-
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migdzy dwiema fazami magnetycznymi. Zatozenie o liniowej zaleznos$ci statej wymiany od
parametrow sieci krystalicznej wystarczy, by w modelowym opisie dwupodsieciowego ma-
gnetyka wystepowato w punkcie przemiany magnetycznej przejécie fazowe I rodzaju. Meta-
magnetyczne przejscia typu porzadek—porzadek w modelu fenomenologicznym mozna opi-
sywac za pomocg parametrow Beana-Rodbella, gdzie wspotczynniki rozwinigcia potencjatu
opisujgcego energi¢ wymiany mogg by¢ liniowymi funkcjami objetosci komorki elementar-
nej (temperatury). Jest to szczegolnie uzasadnione w przypadku pomiaréw magnetycznych
prowadzonych w warunkach cisnienia hydrostatycznego.

Celem teorii Beana-Rodbella byto przede wszystkim zbadanie, czy i kiedy przejscia
ze stanu ferromagnetycznego do stanu paramagnetycznego moga by¢ przemianami pierw-
szego rodzaju. Jak pokazano w pracy [7], podstawowe zatozenie Beana-Rodbella jest
rownowazne zatozeniu Kittela. Zgodnie z tym zatozeniem w dwupodsieciowym materiale
uporzadkowanym magnetycznie state oddziatywan wymiennych, wewnatrzpodsieciowa I,
i migdzypodsieciowa I, zmieniajg si¢ liniowo wraz ze zmiang objetosci V. Migdzypodsie-
ciowa stata oddziatywan wymiennych I, zmienia znak w punkcie inwersji. State oddziaty-
wan 1, I zapisano jako [7]:

I =kBT{1—BV;V°} 2)

0

1, :kBT{—RwBV;V‘)} 3)

0

gdzie: k, — stala Boltzmana, Vi 7 s wartosciami rownowagowymi przy braku magneto-
strykeji, B, R, n s parametrami teorii, ktore charakteryzuja zaleznosci 7, ,(V).

W obecnosci zewnetrznego pola magnetycznego (B+0), potencjal dwupodsieciowego
magnetyka (liczony dla jednostki objetosci magnetyka) ma postac:

O=0,+0,+P +D, +O, 4)

gdzie @, jest energig oddzialywan wymiennych, @, opisuje energi¢ sprezysta sieci kry-
stalicznej, ® = -I{S +S)) — czton zwigzany z entropig uktadu spinéw i entropia sieci kry-
stalicznej, ¢ - energia krysztatu zwigzang z zewnetrznym cisnieniem hydrostatycznym,
®, —energia krysztatu zwigzang z zewngtrznym polem magnetycznym. Potencjat termody-
namiczny uktadu jest funkcjg namagnesowania wzglednego y = o/5 , ktorego cztony anizo-
tropowe zwigzane z anizotropig oddziatywan wymiennych i anizotropig struktury krysta-
lograficznej sa co najmniej o rzad wielkos$ci mniejsze od cztondw izotropowych.

W pracach [9, 10] omdéwiono potencjat (4) w przyblizeniu B~0. Analizowano warunki
stabilno$ci poszczegdlnych faz magnetycznych oraz réwnania granic fazowych przejs¢ po-
rzadek-porzadek we wspotrzednych (P,T).

W niniejszym artykule uwzgledniono w potencjale termodynamicznym @ energi¢ ze-
wngetrznego pola magnetycznego B#0. Pozwoli to na wyznaczenie teoretycznej zaleznosSci
namagnesowania y(T/T ) w funkcji temperatury, pola magnetycznego i ci$nienia oraz na
wyznaczenie granic fazowych przej$¢ porzadek-porzadek (B,T,P) w obecnosci zewnetrznego
cisnienia hydrostatycznego. Potencjat (4) przyjmuje nastepujaca postac:
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®=-1, (1 - BAV—VJyZ -1, [—R + nBAV—V] ¥ 0520+ (C" + K" sin” 20)y* + 5)
0

0

2
LAY _res +5)+ PAY _a6,Bycosd
e v, J v,

gdzie:

1= Nk, ©)
2 j+1

N — koncentracja atomow magnetycznych, 20 — kat migdzy momentami magnetyczny-
mi podsieci, C*, K" — parametry modelu, k — $cisliwos¢ izotermiczna, S, = c InT + a(V-V,)
— entropia sieci krystalicznej, ¢, — ciepto wlasciwe przy stalej objetosci, a — wspotczynnik

rozszerzalno$ci termiczne;j.
Warunki minimum potencjatu termodynamicznego wyznaczaja wartosci rownowagowe ob-
jetosci ¥, namagnesowania wzglednego y 1 kata 6. Objgto$é w stanie rownowagi termodynamicz-
nej wynika z warunku 6®/6V=0, ktéry pozwala okresli¢ wielko$¢ magnetostrykcji spontanicznej:

%=10[3Ky2(ncos29—1)—PK+T0c (7

0

Zalezno$¢ namagnesowania y(7/7;) od temperatury w warunkach ci$nienia hydrosta-
tycznego i w obecnosci zewngtrznego pola magnetycznego B jest konsekwencja rownania
0®/0y = 0, po uwzglednieniu rownowagowej wzglednej zmiany objetosci (7):

1- Rcos20)+(ncos20—1) PxB+| n(ncos20 1)’ =(2C" / I, )(sin* 6+ cos* 0) |2
(

I +
T
0 (arth(y)j—(ncosm—l)aBTo
y
% ) 2 GOB
—(2D /1 )sm 20 |y~ +——cos0
0 Iy
+ : ®)
[arth(y)j—(ncos%—l)aBTO
y
gdzie:

3.7
=1 «p* ==—— Nk, T B’ 9
n OB 3j+1 BOB ()

jest parametrem modelu, ktory opisuje charakter przej$cia porzadek—nieporzadek (przejscie
ciggle lub nieciagle).

Aby uzyska¢ kryteria, jakie powinny by¢ spetnione, aby przejscie fazowe opisane row-
naniem (8) bylo pierwszego (lub drugiego) rodzaju, nalezy analizowa¢ warunek o(T/T,)/0y
w poblizu przejécia fazowego dla y<<1. Aby przej$cie bylo przej$ciem cigglym, musi by¢
spetniona nieréwno$¢ O(T/T)/0y>0, natomiast dla przejscia nieciggtego O(T/T)/0y<0.
Szczegbdtowa dyskusja tych warunkow dla przejs¢ fazowych porzadek—nieporzadek w 7.1 7,
zostala przeprowadzona w pracach [7, 8].
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Roéwnania 00/00 = 0 1 0®/0V = 0 pozwalaja otrzymac rownowagowe wartosci kata 20:
{[—R —my’ +n(apT - PxP)+ (KO + nzn)y2 cos 26} ycosO+ GOB} sin@=0  (10)

gdzie K =(2D"-C")/I, jest parametrem zwigzanym jest z anizotropig oddziatywan w krysz-
tale. Z réwnania (10) wynika, ze uporzagdkowanie mi¢dzy podsieciami moze by¢ ferroma-
gnetyczne (0 = 0), lub ukosne (typu ,,canted”). Model przewiduje istnienie fazy, w ktorej kat
migdzy momentami magnetycznymi podsieci ma warto$¢ 26 okre$long rownaniem:

[—R —my’ +n(apT —P1<[3)+(K0 +11211)y2 cos 26]ycosG+cOB =0 (11)

Migdzypodsieciowy kat 26 zalezy od zewngetrznego ci$nienia P, temperatury 7' i pola
magnetycznego B. W nieobecnos$ci pola magnetycznego mozliwe sg rozwigzania kolinear-
ne dajgce faze ferro- i antyferromagnetyczng. Rozwigzanie niekolinearne (CA) okreslone
jest rownaniem:

R+my* +n(PxB—apT)

cos20 = (KO +n2n)y2

12)

W pracy [10] pokazano, ze w przyblizeniu B~0 otrzymujemy jakosciowg zgodnos¢ po-
wyzszego modelu i wynikow doswiadczalnych. Wyniki eksperymentalne, oparte na bada-
nach neutronograficznych dla uktadéw R,_R’ Mn,(Ge,Si),, wskazywaly na liniowg zaleznos¢
warto$ci kata O (wartosci sktadowej ferromagnetycznej momentu magnetycznego manganu
u) od odlegtosci miedzyatomowych w podsieci Mn-Mn.

Warunki stabilnosci poszczegolnych faz magnetycznych oraz rGwnania granic fazowych
przejs$¢ porzadek—porzadek daje szczegotowa analiza warunkow dostatecznych istnienia mi-
nimum potencjatu termodynamicznego wzgledem ¥, y i 6. Warunki te byly omawiane w pra-
cach [5, 8, 9].

Roéwnania granic fazowych dla przej$¢ antyferro-ferromagnetyk w polu magnetycznym B i
w warunkach zewnetrznego ci$nienia hydrostatycznego daje analiza rownania 6*®/06° = 0 [8]:

~[R+my* +n(PxB-apT) ]y’ cos20+(K, +n'n)y* cos40+c,Bycosd/ 41, =0 (13)

W poblizu przejscia fazowego namagnesowanie w danej fazie y,.,. = o/c jest funkcja
temperatury 7, pola magnetycznego B i cisnienia P. Granice fazowe uzyskuje si¢ po rozwia-
zaniu samouzgodnionego uktadu rownan (8) i (13).

3. Dyskusja magnetycznych diagramow fazowych

Wyniki eksperymentalne uzyskane dla zwigzkéw R, R’ Mn,Ge, [5], w szczegolnosci
znajomos¢ magnetycznych diagraméw fazowych (P,T) i (x,T), pozwolilty oszacowac szereg
parametrow modelu.

Analiza diagramu (P,T) zwigzku SmMn, Ge, pokazuje, Ze powyzej ci$nienia krytycznego
P_=(1,00+0,01) GPa i temperatury krytycznej 7, = (330 £ 2) K, obserwuje si¢ zanikanie
fazy ferromagnetycznej. W pracach [5, 10] dyskutowano wyniki pomiaréw ci$nieniowych
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izostrukturalnych zwigzkow R, R’ Mn Ge,. Otrzymane eksperymentalnie diagramy (P,T)
i (x,T) wykazuja jakosciowe podobienstwo. Obserwowane warto$ci temperatur krytycznych
T, punktéw potrojnych diagramow (P,T) niewiele zmieniajg si¢ ze sktadem, natomiast zalez-
no$¢ cisnienia krytycznego P, zalezy liniowo od odlegltosci miedzyatomowych w podsieci
manganu. Wykonana na tej podstawie analiza zaleznosci przytozonego cis$nienia krytycz-
nego (przy ktorym zanika uporzadkowanie ferromagnetyczne) w funkcji objetosci komorki

elementarnej dana jest zaleznos$cig [10]:

-3
nm

AV:—3,81-10{ ]P[GPa] (14)

GPa

gdzie: V,=0,175(8) (nm?) — jest objetosciag komorki elementarnej przy braku ci$nienia hydro-
statycznego. Zatem wzglgdna zmiana objetosci wynosi:

A _ 16107 {L]p[apa] (15)
V. GPa

0

Powyzsze oszacowania sg niezbedne do analizy modelu fenomenologicznego. Pozwalaja
poréwnywaé magnetyczne diagramy fazowe (P,T) oraz (x,T) i tym samym badaé¢ wptyw
zmian parametrow sieci krystalicznej na oddziatywania magnetyczne.

W pracach [5, 9, 10] byly dyskutowane szczegotowo granice fazowe dla przejs¢ w tem-
peraturach T i T, oraz przej$¢ porzadek—porzadek AF1-F2 w temperaturze T,. Ekspery-
mentalne diagramy fazowe (P, T, x) uzyskano na podstawie przebiegéw podatnosci zmien-
nopradowej, a zatem w przyblizeniu B=0 dla granicy porzadek-nieporzadek otrzymujemy
z réwnania (8):

T, (1+R)—(n+1)Pxp

N 16
T~ (nsl)abl, (16)
1 rownoczesnie:
drT, d V-V, 1 dv
d}I)V =_7;)N'BAF'E[Too]zTozv'BAF'ZEz_BAF'K'TON a7)

K

Zgodnie z obserwowanymi wynikami eksperymentalnymi [5] zmniejszanie objetosci ko-
morki elementarnej (wzrost ci$nienia hydrostatycznego) powoduje wzrost oddzialywania an-
tyferromagnetycznego w probce. Znajomos¢ eksperymentalnej zaleznosci T, (P) oraz wspot-
czynnika nachylenia dT /dP = 18+3 (K/GPa) pozwolila oszacowa¢ parametry modelu: 7, =
312K, f,,=2,67. Analogiczna analiza dla granicy fazowej T.(P) daje: 7, .= 341 K .= 1,49.

Poréwnanie statych B/, . = 0,56 potwierdza rowniez fakt eksperymentalny, Ze oddziaty-
wanie antyferromagnetyczne w plaszczyznie (001) manganu jest znacznie wicksze od mie-
dzyptaszczyznowego sprzezenia ferromagnetycznego pomigdzy ptaszczyznami [4].

Zgodnie z wyznaczonymi z modelu fenomenologicznego kryteriami okre$lajgcymi cha-
rakter przejscia fazowego, w 7.1 T, muszg by¢ spetnione nastgpujgce nierdwnosci [7, 8]:

n>n" dla przejs¢ I rodzaju, (18)
n <n" dla przej$¢ I rodzaju (19)
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gdzie:
3. J 2
n = gﬁNKTE)i B (20)
n =1+ PxB, 1)

dla i=AF,F. Jezeli uwzglednimy warto$¢ koncentracji atomow manganu w jednostce obje-
tosci N = 2,23-10% (m™) wyznaczong dla zwigzku SmMn, Ge, oraz wyznaczone wczesniej
parametry modelu 7, , 7,,, B, 1B, to warto$¢ . dla przejscia fazowego jest rzedu 0,6 - 107
natomiast n° = 1,015. Warto$¢ 0, jest rzedu 0,2-10°,n" = 1,008. Oznacza to spetnienie kry-
terium (19), a zatem w temperaturach 7, T, zgodnie z modelem, powinni§my obserwowa¢
przejscia fazowe II rodzaju.

Na podstawie rownan (7) i (8) mozna wyznaczy¢ teoretyczng wartos¢ skoku objetosci
probki w temperaturze przej$cia porzadek-porzadek (AF1 - F2):

P 1By} (n=1) B (n+1)] 22)

AF

Warto$¢ wzglednej zmiany objetosci towarzyszacej przemianie metamagnetycznej

w przejsciu AF1- F2 dla probki SmMn,Ge zostata wyznaczona eksperymentalnie z pomia-

réow rentgenograficznych i wynosi 0,3% [5]. Znajomos$¢ tych danych eksperymentalnych
oraz rownan (8) i (22) réwniez umozliwia wyznaczanie kolejnych parametrow modelu.

Powyzsza analiza data mozliwos¢ porownania eksperymentalnych zalezno$ci namagne-

sowania probki SmMn_Ge, w zakresie temperatur (100-341) K i polu B=1,2 T z przebiegiem

teoretycznym uzyskanym z réwnania (8). Wyniki przedstawia rysunek 5.

0,0

Rys. 5. Wyznaczony z modelu przebieg namagnesowania w funkcji temperatury y(7/7,) oraz punkty
eksperymentalne dla probki SmMn,Ge,. Parametry modelu: 7 = 7, .= 341 K, $,=1,49, R=1,1*107,
K,=(4,0-9,0)*10°, B=1,2 T, P=0 GPa

Fig. 5. Calculated magnetization y(7/7,) and experimental data points for SmMn,Ge, compound. The
values of parameters: 7, = T, .= 341 K, B,=1,49, R=1,1¥107, K =(4,0+9,0)*10%, B=1,2 T, P=0 GPa
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4. Whnioski

W pracach [9-12] omawiano wlasno$ci magnetyczne zwigzkéw R, R’ Mn (Ge,Si),,
w szczegolnosci przedstawiono zastosowanie modelu fenomenologicznego w przyblizeniu
B =~ 0 do analizy wynikdéw eksperymentalnych. Dyskutowano jako$ciowo przebiegi granic
fazowych porzadek—porzadek diagramu fazowego (P, T) oraz wplyw cisnienia hydrosta-
tycznego (zmian objetosci komorki elementarnej) na warto$¢ miedzypodsieciowego kata
26 w podsieci manganu.

Niniejszy artykut jest kontynuacja powyzszych prac. Przedstawiony w pracy model
uwzglednia w potencjale termodynamicznym czton zeemanowski i jego konsekwencje: teo-
retyczng zalezno$¢ namagnesowania w funkcji temperatury, pola magnetycznego i ci$nienia
oraz rownania granic fazowych przejs$é I i II rodzaju.

Wyznaczona na podstawie danych eksperymentalnych warto§¢ zmian objetosci komor-
ki elementarnej AV rownowazna przylozonemu zewnetrznemu cisnieniu hydrostatycznemu
P byta podstawg do szacowania parametréw modelu fenomenologicznego, ktore pozwalaja,
w ograniczonym zakresie temperatur (100-350)K, cisnien hydrostatycznych (0—1,5) GPa i p6ot
magnetycznych (0—1,2)T opisywaé sekwencj¢ faz magnetycznych wystepujacych w podsieci
manganu. Wyniki te sg podstawg do dalszej analizy modelu. Analiza rownan granic fazowych
porzadek—nieporzadek dla przejs¢ typu: antyferromagnetyk—paramagnetyk (AF2 — P) i ferro-
magnetyk—paramagnetyk (F2 —P) przy warunku y—0 oraz granic fazowych porzadek—porzadek
dla przejs¢ typu: antyferromagnetyk—ferromagnetyk (AF1 — F2) pozwala szacowac parametry
modelu. Uzyskano zgodnosc¢ eksperymentalnej i teoretycznej zaleznosci namagnesowania y(7/
T, ) w funkcji temperatury dla okreslonych wartosci pola magnetycznego i zewnetrznego ci-
$nienia hydrostatycznego (dla kata 26 = 0 otrzymujemy przebiegi namagnesowania w funkcji
temperatury w fazie ferromagnetycznej dla okreslonego pola B i zewngtrznego ci$nienia P).
Model daje jakosciows zgodnos¢ z obserwowanym eksperymentalnie diagramem (rys.4), ale
wymaga doktadnej analizy numerycznej granic fazowych (B, T, P).
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