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Методом возмущенных угловых корреляций 'У-квантов, испускаемых при распаде 

18l Hf, исследованы маmитные сверхтонкие взаимодействия ядер дочернего J8I Та в фа
зах Лавеса PrFe2, DyFe2 и YbFe2 и определены зависимости магнитных сверхтонких по
лей от температуры. При комнатной температуре получены следующие значения маг

нитных сверхтонких полей Bhj: Bhj(PrFe2) = 7.6(1) Тл, Bhj(DyFe2) = 15.5(5) Тл и 
Bhj(YbFe2) = 18.8(3) Тл. Результаты эксперимента совместно с полученными ранее дан
ными показывают, что величины Bhj для ядер Та резко различаются для фаз Лавеса с 
легкими и тяжелыми редкоземельными элементами, что позволяет авторам сделать вывод 

о том, что на примесных ионах Та индуцируется маmитный момент, величина которого 

зависит от межатомного расстояния в фазах Лавеса с редкоземельными элементами. 

1. ВВЦЕНИЕ 

@1997 

Фазы Лавеса - это обширный класс интерметаллических соединений, имеющих 

химическую формулу АВ2 и кристаллизующихся или в кубической структуре типа 

MgCU2 (С15) или гексагональной - типа МgZП2 (С14) или МgNi2 (С36). Подробная 

классификация фаз Лавеса приведена в монографии [lJ. Особый интерес среди них 
представляют соединения переходных и редкоземельных элементов, поскольку они про

являют большое разнообразие электрических и магнитных свойств в зависимости от со

ставляющих их атомов. В последнее время развиваются весьма мощные расчетные ме

тоды, позволяющие достаточно правдоподобно описывать электронную структуру этих 

интерметаллидов, и на этой основе делаются попытки предсказать их макроскопические 

свойства. Среди экспериментальных методов исследования выделяются методы, позво

ляющие определить параметры сверхтонких взаимодействий Ядер ионов, входящих в их 

состав, поскольку они являются весьма чувствительными к деталям электронной струк

туры исследуемых интерметаллидов. Это обусловило широкое применение таких мето

дов исследования как Ядерный магнитный резонанс (ямр), эффект Мессбауэра (или 

Ядерный гамма-резонанс - ягр) и метод возмущенных угловых корреляций каскадных 

гамма-квантов. 

Все редкоземельные элементы, за исключением Еи, образуют с железом интерме

таллические соединения RFe2 со структурой кубических фаз Лавеса. Магнетизм этих 
интерметаллидов определяется как 3d-зоной Ре, так и хорошо локализованными 4f-MO
ментами ионов редкоземельных элементов. В большинстве случаев, кроме PrFe2 и 
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NdFe2 [2], магнитные моменты редкоземельных элементов ориентированы антипарал
лельно моментам Fe, т. е. соответствующие соединения представляют собой не ферро-, 
а ферримагнетики. PrFe2, по данным работы [3], является ферромагнетиком. У NdFe2 
взаимная ориентация моментов Fe и Nd гораздо более сложная; в работе [2] было по
казано, что моменты Nd ориентированы друг относительно друга антипараллельно и 
практически перпендикулярно по отношению к моментам железа. В фазах Лавеса RFe2 
4 f -моменты редкоземельных элементов взаимодействуют с 3d-зоной через валентные 
электроны, поляризованные в результате взаимодействия с электронами 3d-зоны. Это 

взаимодействие и определяет своеобразие магнитных свойств этих интерметаллидов, и 

его экспериментальное изучение представляет большой интерес. 

Некоторые стороны этого взаимодействия мы попытались изучить на основе дан

ных о сверхтонких магнитных полях для примесных ионов Та в узлах замещения ионов 

редкоземельных элементов. Ранее нами бьmи изучены соединения на основе легких 

редкоземельных элементов (R = Nd, Sm, Gd) и Lu с полностью заполненной 4f-обо
лочкой. Результаты измерений сверхтонких полей для Та в NdFe2, SmFe2, GdFe2 и 
LuFe2 бьmи опубликованы ранее в отдельных кратких сообщениях [4-7]. В настоящей 
работе мы продолжили исследования сверхтонких магнитных полей на ядрах Та в фазах 

Лавеса с легкими редкоземельными элементами (PrFe2) и расширили их на соединения 
с тяжелыми редкоземельными элементами (DyFe2 и YbFe2), 

2. МЕТОДИКА ЭКСПЕРИМЕНТА 

Соединения PrFe2 и YbFe2 могут быть синтезированы только в специальных усло
виях, а именно, путем спекания или сплавления исходных веществ при высоком давле

нии [2]. Нами эти образцы (как и соединение GdFe2 в работе [4]) roтовились плавкой 
под давлением до 80 кбар в специальной камере высокого давления. Конструкция ка
меры и метод плавки описаны в работе [8]. Образец DyFe2 был приготовлен плавкой 
в индукционной печи в атмосфере аргона при обычном давлении. В процессе плав

ки всех образцов в шихту добавлялось небольшое количество (обычно менее 1 вес.%) 
фазы Лавеса HtFe2, предварительно облученной в реакторе и содержащей изотоп 181 Hf 
(Т1 / 2 = 43 дн.) с высокой удельной активностью. эта процедура обеспечивала раство
рение HtFe2 в решетке RFe2 и локализацию примесных атомов Hf в узлах замещения 
ионов редкоземельных элементов. Качество образцов проверялось peнтreHocтpyктyp

ным анализом, а также измерением мессбауэровских спектров по Fe и сравнением их 
с литературными данными. 

При ,В-распаде l81HfB l81Ta возбуждается каскад ,-переходов 133-482 кэВ, прохо
дящий через изомерное состояние 482 кэВ, имеющее время жизни т = 15.6 нс. Спин 
этого состояния 1 = 5/2 и магнитный момент 1" = 3.25JLN (g-Фактор 9 = 1"/1 = 1.30; 
JLN - ядерный магнетон). Магнитное сверхтонкое поле, действующее на ядра Та, оnpe

делялось методом возмущенной угловой корреляции указанного ,,-каскада. Измере

ния проводились на автоматическом трехдетекторном сцинтилляционном спектрометре 

совпадений [9], позволяющем производить одновременную регистрацию спектров со
впадений между каскадными ,-квантами в зависимости от времени N(t, О) при углах 
О = 900 и 1800 между детекторами. В соответствии с общепринятой процедурой, осно
ванной на теории возмущенной угловой корреляции [101, информация о магнитных 
сверхтонких полях получалась в результате частотного анализа спектров анизотропии 
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угловой корреляции R(t), определяемых из N(t, О) по формуле 

ЩО = 2 [N(t, 180°) - N(t, 90°)] / [N(t, 180°) + 2N(t, 90°)] . (1) 

для статического магнитного сверхтонкого взаимодействия вненамагниченном 

ферромагнитном образце (т. е. с хаотической ориентацией доменов) анизотропия воз

мущенной угловой корреляции выражается в виде [10] 

R(t) = А {0.2 + 0.4 [eXP(-ЛWLt) cos~Lt + exp(-2Л~Lt) СОSШLt]}. (2) 

Здесь ~L = 2JrgJ.-LNВh//h - частота ларморовской прецессии, B h/ - магнитное сверх
тонкое поле, действующее на ядро; коэффициент А определяется известными ядерными 

параметрами для. данного каскада, и в нашем случае, с поправкой на угловое разре

шение детекторов, А = -0.24. Показатель экспоненты Л характеризует разброс частот 
сверхтонкого взаимодействия за счет несовершенств КРИ,стаяла в области пробного ядра 

(в предположении лоренцевского распределения частот около среднего значения). 

3. РЕЗУЛЬТАТЫ ИЗМЕРЕНИЙ И ОБСУХЩЕНИЕ 

Экспериментальные спектры анизотропии возмущенной угловой корреляции для 

Та в PrFe2 и YbFe2, измеренные в области температур от Т = 80 К до Т > Те, предста
влены на рис. 1 и 2. В них хорошо видна модуляция на частоте ларморовской прецессии 

-R 
0.15 

0.IO~T=821 
0.05 I11 
0.00 1 I 
0.10 Т= 293 К I 

f 1 

1 
'1 

8:?g~ 0.10 Т= 515 К 

0.05 

0.00 1 I I 
0.20 ~ Т = 57~ К 
O.10~,I 

Ilf 
0.00 

О 10 20 30 40 (. не 

Рис. 1. Спектры анизотропии угло

вой корреляции l8IТа в PrFe2. измерен
ные при различных температурах 
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Рис. 2. Спектры анизотропии угло

вой корреляции l81Та в YbFe2, измерен
ные при различных температурах 
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Рис. З. Температурные зависимости маг

нитных сверхтонких полей на ядрах 18IТа 
10 в YbFe2, DyFe2 и PrFe2 

PrFe2 

о 200 600 
Т, К 

спина. Orносительно слабое затухание прецессии свидетельствует о локализации проб

ных ядер Та в узлах замещения ионов редкоземельных элементов с точечной кубической 

симметрией. Это затухание обусловлено случайно распределенными вокруг .пробного 

ядра дефектами решетки, создающими градиенты электрического поля, характеризуе

мые случайным распределением по частоте и направлению. Эти градиенты, как следует 

из обработки приведенных спектров, характеризуются среднеквадратичным значением 

квадрупольной частоты (VJQ) = 25 МГц, что существенно меньше ларморовских частот 
(VJL = 450 МГц для PrFe2 и 1100 МГц для YbFe2 при комнатной температуре). 

Определенные в результате анализа этих спектров значения сверхтонких полей в 

зависимости от температуры для данных соединений, а также для DyFe2, показаны на 
рис. 3. Наблюдаемый спад Вh/(Та) в области высоких температур согласуется с из

вестными значениями Те [2,11], за исключеНИ6М YbFe2' для которого было получено 
значение Те ~ 560 К вместо единственного имеющегося в литературе значения 543(5) К. 
В области температур ниже", 0.5Те при уменьшении температуры, в отличие от обыч
но наблюдаемого увеличения сверхтонкого поля, происходит некоторое его понижение. 

Аналогичное поведение, даже более ярко выраженное, наблюдалось нами для NdFe2, 
SmFe2 и GdFe2. В таблице приведены значения сверхтонких полей для Та, экстрапо
лированные к Т = О К. Знаки сверхтонкого поля приведены там, где они были опре
делены непосредственно в измерениях во внешнем маmитном поле. В таблице также 

приведены основные свойства исследованных систем, опубликованные в [2,11]. 

На рис. 4 представлена зависимость величины Bh/(Ta) от атомного номера ред
коземельных элементов. Видно четкое разделение на две группы: одна - для легких, 

другая - для тяжелых RFe2 фаз. для легкой группы значения Bh / малы и близки друг 

к другу (5-6 Тл), несмотря на различный тип маmитного упорядочения (ферро- для 

PrFe2 и NdFe2 и ферри магнитный для SmFe2 и GdFe2), а также различную величину 
маmитного момента редкоземельных элементов (например, < 0.5р,в для Sm и 7 Р,в для 
Gd). В тяжелой группе B h / на 10-15 Тл больше по абсолютной величине и также мало 
чувствительно к величине маmитного момента ионов редкоземельных элементов (9р,в 

для Оу, 4р,в для УЬ и р,(4!) = о для Lu). Orметим, что в зависимости от атомного 

номера редкоземельных элементов постоянная решетки RFe2 монотонно уменьшается 
от 7.47 до 7.22 А (см. таблицу). 
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Свойства фаз Лавеса RFe2 и значеllИJl Bh/(Ta), приведеlDlЫе к 
т=ок 

Фаза 

PrFe2 
NdFe2 
SmFe2 
GdFe2 
ТbFe2 

DyFe2 
HoFe2 
ErFe2 

TmFe2 
YbFe2 
LuFe2 

Bhj (Та) , Тл 
25 

20 

15 

а,А 
Магн. 

Те, К 
упорядоч. 

7.47 543 ферро 

7.46 578 ферро 

7.42 676 ферри 

7.39 796 ферри 

7.35 697 ферри 

7.32 630 ферри 

7.30 608 ферри 

7.28 587 ферри 

7.23 600 ферри 

7.24 543 ферри 

7.22 596 ферри 

г-------------;1 

I I 
I I 
I I 
L~ _________ ~ ___ J 

O~~~~~~~~~~~~~~~ 
pr Nd Рт Sm Еи Gd ть Оу Но Er Тт УЬ Lu 

JL(Fe), JLB JL(4j), JLB Bhj(Ta), Тл 

1.6 3.2 6.2 
1.6 3.27 -5.0 
1.6 < 0.7 6.0 
1.62 7.0 +6.0 
1.7 8.4 -
1.7 9.4 15.5 
1.7 9.4 -
1.7 8.4 -
1.7 6.1 -

1.64 4.0 17.5 
1.67 О -20.5 

Рис. 4. Маmитные поля на ядрах 

I8IТа, экстраполированные к Т = О К, 
в соединениях RFe2 

Исследования магнитного сверхтонкого взаимодействия примесных ионов I8IТа в 
ферромагнитных фазах Лавеса ЛFе2 (А - 3d- или 4d-переходной элемент) [12-16] пока
зали, что эти ионы обладают небольшим собственным магнитным моментом (порядка 

нескольких десятых долей магнетона Бора), ориентированным антипараллельно макро

скопической намагниченности матрицы, т. е. магнитным моментам ионов Fe. Наличие 
этого момента определяет дополнительный вклад в магнитное сверхтонкое поле на ядре 

иона Та в основном за счет поляризации s-электронов остова. 

Опубликованные после 1984 г. результаты расчетов электронной структуры 

4(5)d-3d фаз Лавеса (см. [17-19] и ссьmки в обзоре [19]), а также результаты экспе
риментальных работ [20-25] показали, что ионы 4d- и 5d-элементов, как собственные, 

так и примесные (например, Nb в ZrFe2 [21]), в фазах RFe2 обладают собственным маг
нитным моментом порядка 0.3~.7JLB, антипараллельным моментам ионов Fe. Следо
вательно, сверхтонкие магнитные поля на ядрах ионов nd-элементов должны предста

вляться суммой вкладов от взаимодействия валентных электронов иона с поляризован

ными электронами 3d-зоны (Bv ) и от поляризации остова (Вер): 

(3) 
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Эти вклады имеют противоположные знаки, причем B v < О, а Вер> О. Известно [11], 
что в фазах Лавеса с редкоземельными элементами магнитный момент железа, кото

рый определяет величину отрицательного вклада в Bhj(Ta), практически не меняется 
(l.6-1.7MB) на протяжении всего редкоземельного ряда RFe2, и поэтому наблюдаемое 
изменение Bhj(Ta) следует отнести к резкому изменению положительного вклада Вер, 
который определяется собственным локализованным 5d-моментом иона Та. Согласно 

оценке [26] магнитный момент 5d-оболочки MB(5d) = 1мв создает на ядре поле за счет 
поляризации остова Вер ~ 50 Тл. Таким образом, наблюдаемое изменение положи
тельного вклада на 10-15 Тл соответствует изменению собственного момента иона Та 
на 0.2-О.3мв или эквивалентного изменения степени локализации этого момента, т. е. 

его диффузности. 

Здесь уместно обратить внимание на аналогию в поведении собственного момента 

ионов Та в ряду RFe2 и магнитного момента ионов Мп в ряду RMn2. В работе [27], где 
суммированы данные по измерениям методом ямр магнитных сверхтонких полей на 

ядрах Мп, показано, что в легких фазах с R от Pr до ть ионы Мп обладают большими 
магнитными моментами, от '" 2.5 до 3.5мв, но В тяжелых фазах для R = Но, Er, Тт 
имеем мв(Мп)= О. Авторы [27] делают вывод о том, что величина магнитного момента 
ионов Мп определяется межатомными расстояниями: большие значения мв(Мп) на

блюдаются в области постоянных решетки, превышаюших примерно 7.5 А; когда же 
с ростом атомного номера редкоземельных элементов постоянная решетки становится 

меньше этой величины за счет лантаноидного сжатия, моменты ионов Мп обращаются 

в нуль. 

Хотя в нашем случае ситуация иная - мы имеем дело не с основными ионами ре

шетки, а с изолированной примесью в R-подрешетке, аналогия настолько сильна, что 

позволяет сделать вывод, что и поведение собственного 5d-момента ионов Та в ряду 

фаз RFe2 также определяется межатомными расстояниями, и резкое его уменьшение 
наблюдается при уменьшении постоянной решетки от 7.38 А для GdFe2 до 7.31 А для 
DyFe2' Возможно, что это обусловлено уменьшением расщепления 5d-зоны при по

следовательном уменьшении 4f-спинов в ряду Gd-Yb с одновременным сдвигом энер
гии Ферми за счет лантаноидного сжатия. Реальная причина может быть выяснена пу

тем расчетов локальной 5d-плотности на ионах Та в зависимости от этих параметров. 

Высокая чувствительность сверхтонкого поля для Та к деталям электронной структу

ры 4f-3d-интерметаллИДов может быть использована для экспериментальной проверки 

результатов. 

Авторы выражают благодарность С. И. Рейману за измерение и анализ ЯГР-спект

ров исследуемых нами образцов и Н. Н. Делягину за обсуждение результатов. 
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