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ABSTRACT

A study of the magnetic structure of TbMng 33Ge, has been made using
a neutron diffractometer of better resolution and new resuits have been
obtained. The paramagnetic neutron diffraction data confirmed the
CeNiSi, — type of crystal structure reported earlier for this compound.
The magnetic moments are located on terbium. At 1.5 K Tb magnetic
moments have two components: a collinear and sine wave modulated
one so the magnetic order at this temperature has a complex
character. With increasing temperature, the change of the magnetic
structure to the new sine wave modulated one is observed near the
Néel temperature Ty=28 K.

WPROWADZENIE

Trojsktadnikowe zwigzki ziem rzadkich typu RTX, (gdzie R -
pierwiastek ziemi rzadkiej, T — pierwiastek grupy 3d i X = Si, Ge, Sn)
krystalizujg w strukturze rombowej typu CeNiSi, [1] (grupa
przestrzenna Cmcm). Reprezentujg réznorodne struktury magnetyczne,
ktérych badanie jest tematem wielu prac (patrz bibliografia w [2]).
Badania rentgenowskie [3] i neutronograficzne [4] potwierdzily, ze
zwigzki RMn,Ge, majg zdefektowang strukture krystaliczng typu
CeNiSi,. Badania podatnosci magnetycznej i dyfrakcji neutrondw
pokazujag, ze zwigzki z R = Nd, Gd — Ho sg antyferromagnetykami z
prosta kolinearng strukturg w niskich temperaturach [4].

Zwigzek TbMngasGe, byl wczesniej prezentowany jako kolinearny
antyferromagnetyk (rys. 1) w temperaturze 4.2 K [4] w oparciu o
badania wykonane przy uzyciu dyfraktometru DN 500 w IEA w Swierku.
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Rys. 1. Struktura magnetyczna TbMno33Ge2 w projekcji na ptaszczyzne (100).
Pogrubione kétka odpowiadajg jonom Tb w x=0, a cienkie — x=1/2

Obecnie badania zostaty powtdrzone na wysokiej klasy dyfraktometrze
E6 zainstalowanym przy reaktorze BER Il w Instytucie im. O. Hahn i L.
Meitner w Berlinie, ktory wyposazony jest w detektory wielokanatowe.
Posiada rowniez mozliwos¢ otrzymania petnego widma dyfrakcyjnego
w roznych temperaturach co umozliwia przesledzenie temperaturowej
zmiany natezenia i pozycji reflekséw magnetycznych.

WYNIKI POMIAROW

Badania zostaly przeprowadzone na tej samej prébce co poprzednio
[4]. Diugos¢ fali wigzki neutronéw wynosita 2.44 A Wyniki zostaty
opracowane przy uzyciu programu FULLPROF [5] bazujacego na
metodzie Rietvelda.

Strukture krystaliczng analizowano w oparciu o wyniki badan
neutronograficznych  wykonanych w fazie paramagnetycznej w
temperaturach 28 i 35 K (rys. 2). Analiza tych danych potwierdzita, ze
rozktad atomoéw w komoérce zwigzku TbMngs3Ge, opisuje grupa
przestrzenna Cmcm. Poszczegéine atomy zajmujg pozycje 4 (c):

0,y,%; 0,-y,%; V2,V2+y, Y; Y2, Vo-y, %;

z réznymi wartosciami parametru y (Tabela 1).
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Tabela 1. Okreslone parametry struktury krystalicznej i magnetycznej
Tano_saGez

T (K) 1.5 7 19 22 24 28 35
4.1105(6) | 4.1177(6) | 4.1144(5) | 4.1146(5) | 4.1149(8) [4.1145(13)

g(ﬁ; 15.8682(2 | 15.8896(2 | 15.8760(2 | 15.8761(2 | 15.8763(3 | 15.8736(5 |4.1143(15)

. f i 9) 7) 2) 2) 0) 1) 15.8794(6

V(AJ) 3.9886(6) | 3.9917(6) | 3.9887(5) | 3.9895(5) | 3.9905(7) [3.9905(10)|  0)
260.16(13)|261.14(13) | 260.54(12) | 260.61(12) | 260.70(16) | 260.63(25) | 3.9907(12)

Yo 10.0987(12)|0.1004(12) | 0.0997(8) | 0.1003(9) | 0.1015(9) | 0.1053(7) |260.72(27)
YMn - 10.3178(15)|0.3046(15)|0.3170(69) | 0.3125(37) |0.3001(42) | 0.2097(7) | 0.1042(9)
Yoo 10.4513(18)|0.4498(18)| 0.4501(6) | 0.4518(5) | 0.4498(5) | 0.4484(5) [0.2994(52)
V(Gez)a 0.7448(17)|0.7457(15) | 0.7497(8) | 0.7519(9) | 0.7515(7) | 0.7493(6) |0.4499(10)
Hy k“B 6.95(10) | 6.94(10) | 4.93(4) 0.7480(8)

Py 0.6885(6) | 0.6905(6) | 0.6891(7) | 0.1097(4) | 0.1134(6)
o 0.0660(30) |0.0658(30) | 0.0729(42) 0 0
. (G P 0.1701(8) | 0.1722(8) |0.1693(11) 0 0
R 2 9(0/) 4.5(2) 4.3(2) | 3.03(13) | 3.7(1) 3.1(1)
R"B"W(,/") 2.01 1.95 3.85 3.89 2.05 5.95
R "°'°"1 (:/) 1.58 1.79 3.14 4.05 1.87 7.17 4.47
R, (;) 3.67 4.97 6.75 7.41
mag- ©1797]  48.0 425 48.2 19.3 28.9

@ b1, Rmag. 1 (%) — moment magnetyczny Tb i czynnik dopasowania dla
kolinearnej struktury magnetycznej

M2, Rmag 2 (%) — moment magnetyczny Tb i czynnik dopasowania dla
struktury magnetycznej modulowanej sinusoidalnie
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Rys. 2. Obserwowane, obliczone i roznicowe neutronogramy zwigzku
TbMng33Ge, okreslajace stan paramagnetyczny w temperaturze 28 i 35 K i
magnetyczny w temperaturze 1.5;7; 19122 K

W temperaturze 28 K obserwuje sie szeroki pik w poblizu 26 = 18°
Swiadczacy o pojawieniu sie krotko-zasiegowego uporzadkowania w tej
temperaturze.

W nizszych temperaturach (1.5 — 19 K) obserwuje sie 2 rodzaje
refleksow magnetycznych. Dominujgcy wktad do intensywnosci
odpowiada sieci odwrotnej przestrzennie centrowanej z wektorem
propagacji k; = 0. Momenty magnetyczne Tb sg zlokalizowane w
nastepujacych pozycjach sieci krystalicznej:

Si {0y, %); S2 (0.,-y, %); S3 (¥2,Ye+y, 14); Sy (Y2,Y2-y, %).
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Dla atoméw Tb obsadzajgcych pozycje 4(c) grupy przestrzennej Cmcm
mozliwe sg trzy modele kolinearnych struktur antyferromagnetycznych:

G=S1—SQ+83—S4

C=s1+32~83—34

A=S1—Sz‘—83+84
lecz  analiza  ofrzymanych  neutronograméw  wskazuje na
uporzgdkowanie typu G. Brak refleksu M001 $wiadczy o tym, ze
moment magnetyczny lezy wzdluz osi c. Moment magnetyczny Tb
wynosi 6.95 g w temperaturze 1.5 K i w pozycjach +(0,y,%4) ma
przeciwne znaki [4]. )
Odpowiedz na pytanie, czy istnieje zlokalizowany —moment
magnetyczny na Mn jest niemozliwe na obecnym etapie badan.
Pojawiajgce sie mate refleksy w otoczeniu refleksu 020 byly
analizowane przy pomocy programu FULLPROF dla nastepujgcych
modeli uporzgdkowan magnetycznych w podsieci Tb lub Mn:
struktura sinusoidalnie modulowana,
struktura helikoidalna.
Najlepsze dopasowanie wynikéw eksperymentalnych i obliczeniowych
uzyskano dla struktury modulowanej z wektorem falowym k = (0.6885;
0.0660; 0.1701) i momentem magnetycznym zlokalizowanym na Tb.
Podsumowujac, struktura magnetyczna TbMn, 33Ge; sktada sie ze:
struktury kolinearnej antyferromagnetycznej typu G,, z momentem
magnetycznym réwnoleglym do osi ¢ i réwnym 6.95 g,
struktury modulowanej sinusoidalnie, z momentem réwnoleglym do osi
airéwnym 4.5 .
Catkowity moment magnetyczny Tb wynosi 8.2 pg i jest bliski
momentowi dla swobodnego jonu Tb®" (9us).
Rys. 3 przedstawia fragmenty neutronograméw zwigzku TbMng 33Ge, w
zakresie katow 10°-30° i temperatur 15-35 K. Insert przedstawia
zaleznos¢ temperaturowg intensywnosci reflekséw magnetycznych.
Wida¢ wyrazng zmiane intensywnosci reflekséw magnetycznych w
poblizu temperatury T; = 21 K. W te]j temperaturze intensywnos¢ satelity
przy kacie 20 = 12.4° maleje do 0 podczas gdy ostry refleks
odpowiadajacy strukturze kolinearnej przy 26 = 17.6° zmienia swojg
pozycje katowa. Magnetyczne refleksy obserwowane w temperaturach
22 i 24 K zostaly wywskaznikowane przy uzyciu wektoréw falowych
odpowiednio:

k (22K) = (01097, 0; 0)

k (24K) = (01 134, 0; 0)
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Rys. 3. Neutronogramy zwigzku TbMnos3Ge, w zakresie katéw 26 = 10-30° i
temperatur  1.5-35 K. Inset przedstawia zaleznos¢ temperaturowg
intensywnosci refleksu 020 odpowiadajgcego kolinearnej  strukturze

magnetycznej i refleksu 100” i 020* odpowiadajacych strukturze modulowanej
sinusoidalnie

Najlepsze dopasowanie obserwowanych i obliczonych intensywnosci
uzyskuje  sig  przy zatozeniu  struktury = modulowane] i
antyferromagnetycznej typu G, z momentem magnetycznym réwnym
3.7usw22Ki3.1 usw24 K.

Temperaturowa zaiezno$¢ intensywnosci reflekséw magnetycznych
020 i 020" pozwolita okresli¢ temperature Néela réwng 28 K (inset rys.
3). Powyze] te] temperatury obserwuje sie szeroki refleks
odpowiadajacy efektowi krotko-zasiegowego uporzadkowania.

DYSKUSJA WYNIKOW

Wyniki  pomiaréw  wykonanych na lepszym  dyfraktometrze
prezentowane w ninigjszej pracy wskazuja na bardziej ziozong
strukture magnetyczng zwigzku TbMnga3Ge,: kolinearna struktura
antyferromagnetyczna w niskich temperaturach i modulowana
sinusoidalnie w poblizu temperatury Néela. Niskotemperaturowa
strukiura = magnetyczna jest podobna do obserwowanej w
izostrukturalnym zwigzku TbNi;Ge, (x=0.6 i 0.8) [9]. W pracy tej ponizej
temperatury Néela uporzgdkowanie magnetyczne opisujg dwa wektory
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falowe ks = 0 i k; = (0.237; 0; 0.2941) i autorzy sugerujg ztozong
strukture magnetyczng w niskich temperaturach lub obecnos¢ jakiego$
ze znanych zwigzkéw dwusktadnikowych Tb-Ge iub Tb-Ni lub
trojsktadnikowych Tb-Ni-Ge, ktdére majg temperature uporzgdkowania
bliskg T, = 21 K. Wystepowanie kilku obcych faz w naszej prébce nie
jest wykluczone.

Badania neutronograficzne  przeprowadzone dla  TbMngs3Ges
prezentowane w tej pracy pokazujg rowniez przejscie fazowe do nowej
sinusoidalnie modulowanej struktury magnetycznej w poblizu Ty. Efekt
ten zostat réwniez zaobserwowany w innych miedzymetalicznych
zwigzkach [10]. Moze on by¢ wynikiem zaleznosci energii swobodnej
od temperatury dla réznych wektoréw falowych.
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