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ÝÔÔÅÊÒ ÕÎËËÀ Â ÑÈÑÒÅÌÅ Ce(Al1�xCox)2Ñ ÒßÆÅËÛÌÈ ÔÅ�ÌÈÎÍÀÌÈÀ. Â. Áîãà÷ a;b*, �. Ñ. Áóðõàíîâ , Â. Â. �ëóøêîâ a;b,Ñ. Â. Äåìèøåâ a;b, Î. Ä. ×èñòÿêîâ , Í. Å. Ñëó÷àíêî a;baÈíñòèòóò îáùåé �èçèêè èì. À. Ì. Ïðîõîðîâà �îññèéñêîé àêàäåìèè íàóê119991, Ìîñêâà, �îññèÿbÌîñêîâñêèé �èçèêî-òåõíè÷åñêèé èíñòèòóò141700, Äîëãîïðóäíûé, Ìîñêîâñêàÿ îáë., �îññèÿÈíñòèòóò ìåòàëëóðãèè è ìàòåðèàëîâåäåíèÿ èì. À. À. Áàéêîâà �îññèéñêîé àêàäåìèè íàóê119991, Ìîñêâà, �îññèÿÏîñòóïèëà â ðåäàêöèþ 20 îêòÿáðÿ 2006 ã.Ñ öåëüþ âûÿñíåíèÿ âëèÿíèÿ ý��åêòîâ çàìåùåíèÿ íà ýíåðãèþ ñâÿçè ìíîãî÷àñòè÷íûõ ñîñòîÿíèé è �îð-ìèðîâàíèå ìàãíèòîóïîðÿäî÷åííîãî ñîñòîÿíèÿ â ñèñòåìå CeAl2 ñ òÿæåëûìè �åðìèîíàìè â íàñòîÿùåéðàáîòå èññëåäîâàëèñü òðàíñïîðòíûå õàðàêòåðèñòèêè (ý��åêò Õîëëà, óäåëüíîå ñîïðîòèâëåíèå) èíòåðìå-òàëëèäîâ Ce(Al1�xMx)2 (M = Ni, Co; x � 0:08). Îáíàðóæåíî, ÷òî â èíòåðìåòàëëèäàõ Ce(Al1�xCox)2ïðè x = 0:05, 0:08 êîý��èöèåíò Õîëëà ñ ïîíèæåíèåì òåìïåðàòóðû âîçðàñòàåò áîëåå ÷åì íà ïîðÿäîê âèññëåäóåìîì èíòåðâàëå 1:8�300 Ê. Èç ýêñïåðèìåíòàëüíûõ äàííûõ ïîëó÷åíû îöåíêè ý��åêòèâíîé ìàññû,âðåìåíè ðåëàêñàöèè è ðàäèóñà ëîêàëèçàöèè ìíîãî÷àñòè÷íûõ ñîñòîÿíèé.PACS: 72.15.QmÎäíèì èç íàèáîëåå èíòåðåñíûõ è ñëîæíûõ äëÿèíòåðïðåòàöèè ïàðàìåòðîâ ñîåäèíåíèé ñ òÿæåëûìè�åðìèîíàìè íà îñíîâå ðåäêîçåìåëüíûõ ýëåìåíòîâÿâëÿåòñÿ êîý��èöèåíò Õîëëà RH [1�3℄. Â ÷àñòíî�ñòè, ý��åêò Õîëëà â èíòåðìåòàëëèäàõ íà îñíîâå öå�ðèÿ â ïîäàâëÿþùåì áîëüøèíñòâå ñëó÷àåâ îêàçûâàåò�ñÿ àíîìàëüíûì êàê ïî àáñîëþòíîé âåëè÷èíå, òàê èïî çíàêó RH . Äåéñòâèòåëüíî, äëÿ ñîåäèíåíèé öåðèÿñ ìåòàëëè÷åñêèì òèïîì ïðîâîäèìîñòè âåëè÷èíà RHâ äåñÿòêè ðàç ïðåâîñõîäèò êîý��èöèåíò Õîëëà â èõíåìàãíèòíûõ àíàëîãàõ (ñîåäèíåíèÿõ ñ La, Y, Lu èäð.), ïðè÷åì ïðè òåìïåðàòóðàõ, ñðàâíèìûõ ñ õàðàê�òåðíîé òåìïåðàòóðîé Tsf ñïèíîâûõ �ëóêòóàöèé, íà�áëþäàåòñÿ ìàêñèìóì âåëè÷èíû RH(T ) ïîëîæèòåëü�íîé ïîëÿðíîñòè [1; 2℄. Âûïîëíåííûå íåäàâíî èññëå�äîâàíèÿ òðàíñïîðòíûõ ñâîéñòâ òàê íàçûâàåìîé ìàã�íèòíîé êîíäî-ðåøåòêè CeAl2 ïîçâîëèëè óñòàíîâèòüâ ýòîì èíòåðìåòàëëèäå ñ òÿæåëûìè �åðìèîíàìèñëîæíûé àêòèâàöèîííûé õàðàêòåð ïîâåäåíèÿ êîý��*E-mail: alex�lt.gpi.ru

�èöèåíòà Õîëëà RH / exp(Ea1;2=kBT ) ñî çíà÷åíè�ÿìè ýíåðãèé àêòèâàöèè Ea1=kB = 12:0 � 0:5 K èEa2=kB = 7:6 � 0:2 K [4; 5℄. Â ðàáîòå [5℄ áûëî ïî�êàçàíî, ÷òî ïîíèæåíèå òåìïåðàòóðû, îáóñëîâëèâàþ�ùåå èçìåíåíèå çàñåëåííîñòè óðîâíåé ðàñùåïëåííî�ãî êðèñòàëëè÷åñêèì ïîëåì 2F5=2-ñîñòîÿíèÿ öåðèÿ,ïðèâîäèò ê ïåðåñòðîéêå è èçìåíåíèþ õàðàêòåðèñòèêìíîãî÷àñòè÷íûõ ñîñòîÿíèé (òÿæåëûõ �åðìèîíîâ),�îðìèðóþùèõñÿ â îêðåñòíîñòè Ce-öåíòðîâ â ðåæè�ìå áûñòðûõ �ëóêòóàöèé ýëåêòðîííîé ïëîòíîñòè.Â íàñòîÿùåé ðàáîòå èññëåäîâàëèñü êîý��èöèåíòÕîëëà è óäåëüíîå ñîïðîòèâëåíèå òâåðäûõ ðàñòâîðîâçàìåùåíèÿ Ce(Al1�xMx)2 (M=Ni, Co; x � 0:08). Èç�ìåðåíèÿ ïðîâîäèëèñü íà ïîëèêðèñòàëëè÷åñêèõ îá�ðàçöàõ âûñîêîãî êà÷åñòâà â òåìïåðàòóðíîì äèàïà�çîíå 1.8�300 Ê ìåòîäîì âðàùåíèÿ ñ ïîñëåäóþùåé�èêñàöèåé ïîëîæåíèÿ îáðàçöà â ìàãíèòíîì ïîëå íàóñòàíîâêå, ïîäðîáíî îïèñàííîé â ðàáîòå [5℄.Òåìïåðàòóðíûå çàâèñèìîñòè óäåëüíîãî ñîïðîòèâ�ëåíèÿ � ïðåäñòàâëåíû íà ðèñ. 1. Äëÿ âñåõ èññëåäó�åìûõ îáðàçöîâ íà êðèâûõ ñîïðîòèâëåíèÿ íàáëþäà�125
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�èñ. 1. Òåìïåðàòóðíûå çàâèñèìîñòè óäåëüíîãî ñîï-ðîòèâëåíèÿ ðàñòâîðîâ çàìåùåíèÿ Ce(Al1�xMx)2,M = Co, Niþòñÿ ìàêñèìóì, îòâå÷àþùèé òåìïåðàòóðå ñïèíîâûõ�ëóêòóàöèé (Tsf (CeAl2) � 5 K [6℄), à òàêæå îñîáåí�íîñòè â îêðåñòíîñòè òåìïåðàòóð T < 100 Ê, ñâÿçàí�íûå ñ ðàñùåïëåíèåì êðèñòàëëè÷åñêèì ïîëåì îñíîâ�íîãî 2F5=2-ñîñòîÿíèÿ Ce3+ (�1 = 100K è�2 = 170Käëÿ CeAl2 [7℄). Â îêðåñòíîñòè íèçêîòåìïåðàòóðíî�ãî ìàêñèìóìà íà êðèâîé �(T ) îáðàçöà CeAl2 ïðèTN � 3:85 Ê òàêæå íàáëþäàåòñÿ èçëîì, ñâÿçàííûéñ ïåðåõîäîì â ìàãíèòîóïîðÿäî÷åííîå (àíòè�åððî�ìàãíèòíîå ìîäóëèðîâàííîå) ñîñòîÿíèå â ýòîì ñîåäè�íåíèè. Ïðèíÿòî ñ÷èòàòü, ÷òî íèçêîòåìïåðàòóðíûéìàêñèìóì íà çàâèñèìîñòÿõ �(T ) ñîåäèíåíèé ñ òÿæå�ëûìè �åðìèîíàìè íà îñíîâå öåðèÿ îáóñëîâëåí ñìå�íîé õàðàêòåðà ðàññåÿíèÿ íîñèòåëåé çàðÿäà îò êîí�äîâñêîãî ðàññåÿíèÿ ñ ïåðåâîðîòîì ñïèíà, ïðèâîäÿ�ùåãî ê êîìïåíñàöèè ëîêàëèçîâàííûõ ìàãíèòíûõ ìî�ìåíòîâ íà Ce-öåíòðàõ, ê êîãåðåíòíîìó ðåæèìó, ðå�àëèçóþùåìóñÿ ïðè íèçêèõ òåìïåðàòóðàõ â êîíöåí�òðèðîâàííûõ êîíäî-ñèñòåìàõ. Ïðè ñîõðàíåíèè îáùå�ãî õàðàêòåðà òåìïåðàòóðíîé çàâèñèìîñòè ñîïðîòèâ�ëåíèÿ óâåëè÷åíèå êîíöåíòðàöèè êîáàëüòà è íèêåëÿâ ñèñòåìå Ce(Al1�xMx)2 ïðè x = 0:03�0.08 ïðèâîäèòê âîçðàñòàíèþ àáñîëþòíîé âåëè÷èíû óäåëüíîãî ñî�ïðîòèâëåíèÿ (ñì. ðèñ. 1). Îäíîâðåìåííî, âñëåäñòâèåïîÿâëåíèÿ áåñïîðÿäêà çàìåùåíèÿ, ¾ðàçìûâàþòñÿ¿îñîáåííîñòè íà çàâèñèìîñòè �(T ) è ïîäàâëÿåòñÿ ïå�ðåõîä ê êîãåðåíòíîìó ðåæèìó ðàññåÿíèÿ.

Â îòëè÷èå îò ñîïðîòèâëåíèÿ, çíà÷èòåëüíî áî�ëåå çàìåòíûå èçìåíåíèÿ íàáëþäàþòñÿ íà êðèâûõRH(T ) ñ ðîñòîì x â òâåðäûõ ðàñòâîðàõ çàìåùåíèÿCe(Al1�xMx)2 (ðèñ. 2a). Òàê, ñ ðîñòîì áåñïîðÿäêà çà�ìåùåíèÿ àìïëèòóäà ìàêñèìóìà RH çàìåòíî óâåëè�÷èâàåòñÿ (â òðè ðàçà äëÿ Ce(Al0:92Co0:08)2 ïî ñðàâ�íåíèþ ñ CeAl2). Â òî æå âðåìÿ óâåëè÷åíèå x ïðèâî�äèò ê ïîäàâëåíèþ êîãåðåíòíîãî ðåæèìà â òâåðäûõðàñòâîðàõ çàìåùåíèÿ ïðè ãåëèåâûõ òåìïåðàòóðàõ.Â ðåçóëüòàòå ìàêñèìóì íà òåìïåðàòóðíûõ çàâèñèìî�ñòÿõ êîý��èöèåíòà Õîëëà ñìåíÿåòñÿ òåíäåíöèåé êíàñûùåíèþ (ðèñ. 2a). Îòìåòèì, ÷òî ñòîëü çàìåòíîåèçìåíåíèå àáñîëþòíîé âåëè÷èíû íèçêîòåìïåðàòóð�íîé îñîáåííîñòè íà êðèâîé RH(T ) ñ ðîñòîì áåñïî�ðÿäêà çàìåùåíèÿ êîððåëèðóåò ñ ïîâåäåíèåì óäåëü�íîãî ñîïðîòèâëåíèÿ �(T ) (ñì. ðèñ. 1). Â ðåçóëüòàòåïðè çíà÷èòåëüíîì è ñîãëàñîâàííîì óâåëè÷åíèè àá�ñîëþòíûõ çíà÷åíèé RH(T ) è �(T ) â îáëàñòè íèçêèõòåìïåðàòóð (äëÿ x = 0:08 îáà ïàðàìåòðà âîçðàñòàþòïðèìåðíî â òðè ðàçà) èõ îòíîøåíèå �H = RH=� îêà�çûâàåòñÿ ñëàáî ìåíÿþùåéñÿ �óíêöèåé ïàðàìåòðà x(ñì. ðèñ. 2a). Òàê, äëÿ âñåõ èññëåäóåìûõ ñîåäèíåíèéCe(Al1�xMx)2 (M = Ni, Co, x � 0:08) èçìåíåíèå ïî�äâèæíîñòè �H â çàâèñèìîñòè îò ìàãíèòíîãî ïîëÿ èáåñïîðÿäêà çàìåùåíèÿ íå ïðåâûøàåò 20%.Íà ðèñ. 2á ïðåäñòàâëåíû òåìïåðàòóðíûå çàâèñè�ìîñòè êîý��èöèåíòà Õîëëà â ¾àêòèâàöèîííûõ¿ êî�îðäèíàòàõ. Äëÿ âñåõ èññëåäóåìûõ ðàñòâîðîâ çàìå�ùåíèÿ Ce(Al1�xMx)2 (M = Ni, Co; x � 0:08) íà�áëþäàþòñÿ äâà àêòèâàöèîííûõ ó÷àñòêà ðîñòà âåëè�÷èí RH(T ) (ðèñ. 2á ), ïðè÷åì ñ èçìåíåíèåì x çíà�÷èòåëüíûé ðîñò àìïëèòóäû àíîìàëüíîãî ý��åêòàÕîëëà ñîïðîâîæäàåòñÿ ñóùåñòâåííûì èçìåíåíèåìýíåðãèè ñâÿçè ìíîãî÷àñòè÷íûõ ñîñòîÿíèé, �îðìè�ðóþùèõñÿ â îêðåñòíîñòè Ce-öåíòðîâ ïðè ïðîìåæó�òî÷íûõ òåìïåðàòóðàõ îò Ea1=kB � 12 K â CeAl2äî Ea1=kB � 40 Ê äëÿ Ce(Al0:92Co0:08)2 (ñì. òà�áëèöó è äèàïàçîí I íà ðèñ. 2á). Îòìåòèì, ÷òî ïðè�âåäåííûå â òàáëèöå çíà÷åíèÿ ýíåðãèé àêòèâàöèèEa1 è Ea2 íàéäåíû äëÿ ìàãíèòíîé 4f -êîìïîíåíòûêîý��èöèåíòà Õîëëà RH , ïîëó÷åííîé âû÷èòàíèåìèç âåëè÷èíû RH äëÿ Ce(Al1�xMx)2 êîý��èöèåíòàÕîëëà íåìàãíèòíîãî àíàëîãà � ñîåäèíåíèÿ LaAl2(RLaAl2H � �6 � 10�4 ñì3/Êë [8℄). Êàê âèäíî èçðèñ. 2, ýíåðãèÿ ñâÿçè òÿæåëî�åðìèîííûõ ñîñòîÿ�íèé, îïðåäåëÿþùèõ õàðàêòåðèñòèêè íèçêîòåìïåðà�òóðíîãî (T < 50 Ê, äèàïàçîí II íà ðèñ. 2á ) òðàíñ�ïîðòà íîñèòåëåé çàðÿäà ñðàâíèòåëüíî ñëàáî ìåíÿåò�ñÿ ñ ðîñòîì x â ðÿäó Ce(Al1�xMx)2. Îòìåòèì, ÷òîîòñóòñòâèå çàìåòíîãî èçìåíåíèÿ ýíåðãèè ñâÿçè Ea2(âåëè÷èíû Ea2=kB îò 6.5 Ê äî 9 K, ñì. òàáëèöó)â óñëîâèÿõ çíà÷èòåëüíîãî áåñïîðÿäêà çàìåùåíèÿ â126
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�èñ. 2. Òåìïåðàòóðíûå çàâèñèìîñòè ïàðàìåòðà �H = RH=� è êîý��èöèåíòà Õîëëà RH äëÿ òâåðäûõ ðàñòâîðîâçàìåùåíèÿ Ce(Al1�xMx)2 â îáû÷íûõ (a) è îáðàòíûõ ëîãàðè�ìè÷åñêèõ (á ) êîîðäèíàòàõ â ïîëå H = 3:7 êÝÇíà÷åíèÿ ýíåðãèé ñâÿçè ìíîãî÷àñòè÷íûõ ñîñòîÿíèé â ðÿäó Ce(Al1�xMx)2 (M = Ni, Co; x � 0:08)x = 0 Ni, x = 0:05 Co, x = 0:03 Co, x = 0:05 Co, x = 0:08Ea1=kB (T � 50 K) 12:0� 0:8 K 14� 1 K 40� 5 KEa2=kB (T < 50 K) 7:1� 0:5 K 6:5� 0:5 K 6:9� 0:5 K 7:7� 0:5 K 9:1� 0:5 KCe(Al1�xMx)2 ñëåäóåò ðàññìàòðèâàòü êàê àðãóìåíòâ ïîëüçó ìàëûõ çíà÷åíèé ðàäèóñà ëîêàëèçàöèè ìíî�ãî÷àñòè÷íûõ ñîñòîÿíèé (a�p), ñðàâíèìûõ ñ ïîñòîÿí�íîé ðåøåòêè CeAl2 (a � 8�A). Îöåíêà èç âåëè÷èíý��åêòèâíîé ìàññû íîñèòåëåé çàðÿäà m� � 60m0(m0 � ìàññà ñâîáîäíîãî ýëåêòðîíà) è âðåìåíè ðå�ëàêñàöèè �eff � (1�2) � 10�12 ñ, ïîëó÷åííûõ íàìèèç òðàíñïîðòíûõ èçìåðåíèé, ïðèâîäèò ê çíà÷åíèÿìa�p � 10�A äëÿ âñåõ èññëåäóåìûõ â ðàáîòå òâåðäûõðàñòâîðîâ çàìåùåíèÿ Ce(Al1�xMx)2 (M = Ni, Co;x � 0:08).Îòìåòèì, ÷òî èçìåíåíèå x â ñèñòåìåCe(Al1�xCox)2 îáóñëîâëèâàåò ïåðåõîä ¾àíòè-�åððîìàãíèòíûé ìåòàëë (CeAl2, TN = 3:8 Ê)�ïà-ðàìàãíèòíûé ìåòàëë�ñâåðõïðîâîäíèê¿ (CeCo2,TC = 1:5 K). Òàêèì îáðàçîì, â ðÿäó ñîåäèíå�íèé Ce(Al1�xCox)2 ñëåäóåò îæèäàòü ðåàëèçàöèèêâàíòîâîé êðèòè÷åñêîé òî÷êè (ñì., íàïðèìåð, ðàáî�

òû [9; 10℄) è ñâÿçàííûõ ñ ýòèì àíîìàëèé â ïîâåäåíèè�èçè÷åñêèõ õàðàêòåðèñòèê.Íà ðèñ. 3 ïðåäñòàâëåíû êîíöåíòðàöèîííûåçàâèñèìîñòè óäåëüíîãî ñîïðîòèâëåíèÿ �jT=5 K,êîý��èöèåíòà Õîëëà RH jT=3 K è õîëëîâñêîéïîäâèæíîñòè �H jT=3 K äëÿ ñîåäèíåíèé ðÿäàCe(Al1�xCox)2, ïîñòðîåííûå ïî äàííûì ðèñ. 1, 2.Êàê âèäíî èç ðèñ. 3à, ñîïðîòèâëåíèå �jT=5 K(x)è êîý��èöèåíò Õîëëà RH jT=3 K(x) ìîíîòîííîâîçðàñòàþò ñ óâåëè÷åíèåì êîíöåíòðàöèè êîáàëüòàx. Íà ðèñ. 3 òàêæå ïðåäñòàâëåíû çíà÷åíèÿ �jT=5 K èRH jT=3 K äëÿ ðàñòâîðà çàìåùåíèÿ Ce(Al0:95Ni0:05)2(ñâåòëûå ñèìâîëû), êîòîðûå ìîãóò áûòü óñëîâíîñîïîñòàâëåíû ñîîòâåòñòâóþùèì çíà÷åíèÿì �jT=5 Kè RH jT=3 K äëÿ êîíöåíòðàöèè êîáàëüòà x � 0:012â ñèñòåìå Ce(Al1�xMx)2 (ñì. çàøòðèõîâàííóþîáëàñòü). Òàêèì îáðàçîì, íà ðèñ. 3 îò÷åòëèâîíàáëþäàåòñÿ îñîáåííîñòü â âèäå ìèíèìóìà íà127
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�èñ. 3. Êîíöåíòðàöèîííûå çàâèñèìîñòè à) óäåëü-íîãî ñîïðîòèâëåíèÿ �jT=5 K (òðåóãîëüíèêè), êîý�-�èöèåíòà Õîëëà RH jT=3 K (êâàäðàòû) è á ) õîë-ëîâñêîé ïîäâèæíîñòè �H jT=3 K äëÿ Ce(Al1�xCox)2.Ñâåòëûìè ñèìâîëàìè ïðåäñòàâëåíû äàííûå äëÿCe(Al0:95Ni0:05)2; QCP � êâàíòîâàÿ êðèòè÷åñêàÿòî÷êàêðèâîé õîëëîâñêîé ïîäâèæíîñòè �H jT=3 K(x), ñî�îòâåòñòâóþùàÿ êîíöåíòðàöèè êîáàëüòà x � 0:02â ñèñòåìå Ce(Al1�xCox)2. Ïî-âèäèìîìó, äàííàÿàíîìàëèÿ â ïîâåäåíèè âåëè÷èíû �H jT=3 K(x), íàá-ëþäàþùàÿñÿ ïðè êîíöåíòðàöèè êîáàëüòà x � 0:02,
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