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Установлено, что в супермагнитах (Nd1−x−ySmxDyy )(FeCo)B увеличение концентрации Sm в диапазоне

x = 0.05−0.18 приводит к сдвигу температуры спин-переориентационного перехода в сторону бо́льших

температур, в то время как добавление Dy ведет к снижению температуры перехода. Одноионная

анизотропия ионов Sm и Dy имеет различную симметрию, давая вклады противоположных знаков в

результирующую магнитную анизотропию кристаллической решетки. Поэтому пороговую температуру спин-

переориентационного перехода TS , которая определяется балансом магнитных анизотропий подрешеток,

можно регулировать с помощью ионов различной симметрии.

1. Введение

Хорошо известно, что релятивистское спин-орбиталь-

ное взаимодействие вносит определяющий вклад в на-

магниченность ферромагнитных сплавов, управляя клю-

чевыми параметрами кристаллической магнитной ани-

зотропии. Вопрос о вкладах одноионной магнитной

анизотропии отдельных ионов в результирующую маг-

нитную анизотропию кристаллической решетки не яв-

ляется закрытым [1–3]. Недостаток экспериментальных

данных о конкуренции ионов с различной симметрией

одноионной анизотропии до сих пор не позволил в

общем виде описывать и предсказывать результат сум-

мирования одноионных анизотропий в твердых телах.

Особый интерес этот вопрос вызывает применительно к

группе сплавов тетрагональной кристаллической струк-

туры (рис. 1, a), называемых супермагнитами 4-го по-

коления, с общей формулой RE-TM-B (RE — ионы

редкоземельных металлов, TM — ионы переходных

металлов, B — бор) [4–6]. Эти сплавы характеризуются

максимальным, близким к теоретическому, значением

запасенной магнитной энергии и занимают лидирующее

положение среди постоянных магнитов, представляя

собой удобную платформу для химического дизайна

магнитных свойств (благодаря их многокомпонентности

и возможности замены редкоземельных и переходных

ионов). Магнитная анизотропия супермагнитов почти

полностью определяется подрешеткой редкоземельных

элементов, однако предсказательная сила существующих

теоретических представлений о формировании значения

константы анизотропии K в зависимости от химиче-

ского состава сплавов слаба. В частности, легирование

супермагнитов (NdDy)(FeCo)B ионами Sm приводит

обычно к конкурирующим температурным зависимостям

магнитной анизотропии компонент Sm и Nd, Dy, кото-

рые приводят к спин-переориентационному переходу в

районе 120−150K [7–9]. Вместе с тем, хорошо известно,

что лишь ионы Sm, Er и Tm обладают одноионной

анизотропией типа
”
легкая плоскость“, в то время как

остальные типы редкоземельных ионов имеют симмет-

рию поля анизотропии типа
”
легкая ось“ [8]. Поэтому

совмещение таких групп ионов в подрешетке RE должно

создавать возможность тонкой подстройки симметрии

и величины тензора магнитной анизотропии кристалла.

Исследование намагниченности сплавов в постоянном

магнитном поле несет очень опосредованную, трудно

интерпретируемую информацию о магнитной анизо-

тропии и ее вариациях. Значительно более информа-

тивным является исследование действительной и мни-

мой частей магнитной восприимчивости в окрестности

температуры спин-переориентационного перехода Ts в

переменном магнитном поле. Поэтому нашей целью

был поиск условий для обнаружения разнонаправленных

откликов магнитной восприимчивости в переменном

магнитном поле на добавление ионов Sm и Dy в

подрешетку редкоземельных элементов в супермагнитах

(Nd1−x−ySmxDyy )(FeCo)B (x и y — доли, взятые по

группе редкоземельных металлов).

2. Методика экспериментов
и приготовление образцов

Образцы (Nd1−x−ySmxDyy )(FeCo)B приготавливались

путем прессования и спекания частиц сплава разме-

ром 500−600 µm в высоковакуумной печи. Подробно
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Рис. 1. (a) — атомная структура основной магнитной фазы (NdSmDy)2(FeCo)14B, (b) — температурная зависимость намагничен-

ности образца x = 0.05, измеренная в постоянном магнитном поле 20Oe после его охлаждения от 370K в нулевом магнитном

поле, (c) — температурные зависимости действительной m′ части магнитной восприимчивости образца с концентрацией самария

x = 0.05 в переменном магнитном поле амплитудой 2Oe с частотами: 1 (1), 40 (2), 1400Hz (3).

методика их приготовления и результаты химического

и фазового анализа, а также кристаллическая струк-

тура основной магнитной фазы приведены в [10,11].
Исследование неоднородности материалов и локального

химического состава фаз проводили методом микро-

рентгеноспектрального анализа с помощью анализато-

ра
”
JCMA-733“ (фирма JEOL). Диапазон регистриру-

емых микроанализатором элементов от B (атомный
номер Z = 5) до U (Z = 92), глубина анализа до 1µm.

Доля фаз (Nd1−x−ySmxDyy )2(FeCo)14B (рис. 1, a) и

(Nd1−x−ySmxDyy )2(FeCo)2B составляла ∼ 80−84% и

16−20% соответственно. С помощью СКВИД магне-

тометра MPMS 5XL Quantum design были также из-

мерены температурные зависимости действительной m′

и мнимой m′′ частей магнитной восприимчивости в

переменном магнитном поле с амплитудой 2Oe в тем-

пературном диапазоне 2−350K. Частоты переменного

магнитного поля составляли 1−1400Hz.

3. Экспериментальные результаты

Как и в большинстве сплавов RE-TM-B, содержа-

щих самарий, ниже температуры Ts = 120K наблюда-

ется резкое уменьшение намагниченности образца M
(рис. 1, b), которое можно интерпретировать как спин-

переориентационный переход [7–9], возникающий в ре-

зультате разбалансировки вкладов редкоземельных эле-

ментов в магнитную анизотропию. Подробное коли-

чественное описание этого процесса было выполнено

в [12,13]. Подтверждением предположения об
”
опро-

кидывании“ намагниченности в результате разбаланси-

ровки вкладов различных ионов при понижении тем-

пературы является отсутствие частотной зависимости

положения максимума на температурной зависимости

магнитной восприимчивости (рис. 1, c).
Спин-переориентационный переход обнаруживается

также по максимуму действительной m′ и мнимой m′′
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Рис. 2. Температурные зависимости действительной m′ (a)
и мнимой m′′ (b) частей магнитной восприимчивости, нор-

мированных на их значения в точках максимума. На врезке

показаны соответствующие изоэнергетические поверхности

одноионной анизотропии ионов Dy и Sm [7].

Рис. 3. Зависимости температуры максимума действитель-

ной (1) и (3) и мнимой (2) и (4) частей магнитной воспри-

имчивости от доли самария x (1) и (2); диспрозия y (3) и (4).

частей магнитной восприимчивости на зависимостях

этих величин от температуры (рис. 2). Использова-

ние образцов (Nd1−x−ySmxDyy )(FeCo)B с варьируемы-

ми атомными концентрациями самария x и диспрозия y
позволило установить, что рост концентрации самария

при неизменной концентрации диспрозия приводит к

увеличению Ts , определяемой по максимуму темпе-

ратурной зависимости m′(T ) (рис. 2). Если увеличи-

вать концентрацию диспрозия (при неизменной концен-

трации самария), наблюдается снижение величины Ts

(рис. 2). Приготовление нескольких образцов с разными

значениями x и y дало возможность построить зависи-

мости положения максимума Ts от этих концентраций

(рис. 3).

4. Обсуждение

Ранее в [14] также наблюдали уменьшение темпе-

ратуры спин-переориентационного перехода при до-

бавлении диспрозия, однако механизм этого явления

был иной. В [15] было показано, что замена редкозе-

мельных ионов в магнитных сплавах RE-TM-B может

вызывать изменение констант анизотропии в резуль-

тате изменения микроструктуры и увеличения роли

поверхностной анизотропии зерен. Однако этот эффект,

проявляющийся лишь для наноразмерных зерен, не

мог наблюдаться в нашей работе, поскольку средний

размер зерна составлял 1−10µm. Изменение темпера-

туры спин-переориентационного перехода в постоянном

магнитном поле при увеличении концентрации эрбия

в Er2−xDyxFe14 наблюдали в [16] и интерпретирова-

ли как конкуренцию магнитных анизотропий эрбия

и диспрозия. Следовательно, обсуждение полученных

результатов должно строиться с учетом конкуренции

одноионных анизотропий ионов Nd, Dy, Sm, значения

которых при комнатной температуре хорошо известны

и приведены в таблице.

Полная энергия тетрагональной ферромагнитной си-

стемы E складывается из магнитной кристаллической

анизотропии и зеемановского взаимодействия

E(2, ϕ, H) = K1 sin
22 + K2 sin

4 2− H · Ms . (1)

Прямыми измерениями анизотропии намагиченности

в [1] показано, что вклад компоненты K2 sin
4 2 (про-

являющийся в сплавах, легированных самарием, при

температурах 80−150K) влияет на температуру спин-

переориентационного перехода. Это находится в полном

соответствии с разложением магнитной анизотропии на

две компоненты: принадлежащую ионам Nd и Dy с

анизотропией
”
легкая ось“ и ионам Sm с анизотропией

”
легкая плоскость“ [13] (рис. 4). Из рис. 4 видно, что

самарий начинает давать вклад при понижении темпера-

туры ниже 150K.

Одной из причин сдвига максимума магнитной вос-

приимчивости на ее температурной зависимости может

быть изменение критического поля нуклеации Hmin
N ,

которое определяется константами анизотропии K1

и K2 [17]. Однако, при условии K2 → 0, очевидно выпол-

няющемся в наших опытах (см. таблицу), справедливо
выражение

Hmin
N = K1/Js . (2)

Физика твердого тела, 2016, том 58, вып. 7
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Константы анизотропии K1 и K2, намагниченность в насыщении Js и поле анизотропии HA сплавов с одним типом редкоземельного

иона при комнатной температуре [18]

Cплав K1, 10
6 J ·m3 K2, 10

6 J ·m3 Js , T HA, T

Nd2(FeCo)14B 4.3 0.65 1.61 6.7

Sm2(FeCo)14B −12 0.29 1.52 15 (в плоскости)

Dy2(FeCo)14B 4 0 0.71 15

Если связывать наличие максимума на зависимо-

сти m′(T ) с достижением условий для зарождения

фазы обратной намагниченности, то ионы Sm должны

были бы понижать пороговое поле нуклеации Hmin
N , а

ионы Dy — повышать его величину. Учитывая линей-

ную убывающую зависимость коэрцитивной силы Hc

от температуры (рис. 4, b), можно прийти к выводу о

Рис. 4. (a) — температурная зависимость поля анизотро-

пии HA образца с концентрацией Sm x = 0.05. Сплошной ли-

нией показана аппроксимация. Штриховым пунктиром показан

вклад подрешетки Nd и Dy, точечным — подрешетки Sm,

(b) — зависимость коэрцитивной силы Hc основной фазы от

температуры в образце с концентрацией Sm x = 0.05. Поле

направлено вдоль главной оси намагниченности образца.

Рис. 5. Схематическая зависимость результирующей констан-

ты анизотропии K от конфигурационной координаты q в ис-

ходном состоянии (1), в результате легирования самарием (2)
и после легирования диспрозием (3). Пунктирными линиями

показано соответствие профиля K(q) экспериментальным за-

висимостям m′(T ).

том, что изменение порогового поля нуклеации равно-

сильно движению по температурной шкале максиму-

ма кривой m′(T ) в сторону больших температур при

добавлении самария и в сторону низких температур

при добавлении диспрозия. Учитывая наклон линей-

ной зависимости Hc(T ), равный — 110Oe/K, и пола-

гая Hmin
N ∼ Hc , получим оценки для изменения Hmin

N
при добавлении диспрозия 1Hmin

N = −1.2 kOe и самария

1Hmin
N = 5 kOe.

Схематически можно представить ситуацию в виде

зависимости константы анизотропии K от конфигураци-

онной координаты q, которая отражает существование

порогового значения магнитной анизотропии (рис. 5).
Переменное магнитное поле H исполняет роль моду-

лятора, сканирующего профиль барьера K(q). Добавле-
ние редкоземельных ионов различного типа приводит

к увеличению (в случае самария) или уменьшению

(в случае диспрозия) высоты барьера и соответствую-

щей температуры спин-переориентационного перехода,

регистрируемой по максимуму зависимости m′(T ). Это
и является причиной соответствующеего сдвига мак-

симума магнитной восприимчивости на температурной

зависимости.
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5. Выводы

Обнаружено смещение температуры спин-переориен-

тационного перехода, направление которого определя-

ется знаком одноионной анизотропии иона, добавляе-

мого в сплав (Nd1−x−ySmxDyy )(FeCo)B. Ионы Dy с

анизотропией
”
легкая ось“ смещают переход в сто-

рону меньших температур, а ионы Sm с анизотро-

пией
”
легкая плоскость“ повышают температуру спин-

переориентационного перехода. Показано, что измере-

ние динамической магнитной восприимчивости в пере-

менном магнитном поле является эффективным методом

обнаружения упомянутых изменений магнитной анизо-

тропии.
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