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MO PAU

1. Ly do chon d@ tai

Ngay nay, su phat trién manh mé cua khoa hoc cong nghé va ki thuat
d3 kéo theo su phat trién nhu vii bdo ctia nganh khoa hoc vat liéu. Nhiéu loai
vat liéu méi, dac biét cac loai vat lidu da pha dién tir dd duoc tim kiém dé dap
tmg xu huéng ngay cang giam thiéu kich thudc, ting mat d6 va ting toc do
hoat dong cua cac thiét bi, linh kién dién tir. Bén canh d6, viéc tng dung céc
ky thuat hat nhan vao khoa hoc, dac biét trong lanh vuc khoa hoc vat liéu da
mang lai nhiéu c6 ¥ nghia to 16n. Mot trong nhitng k¥ thuat hat nhan co y
nghia quan trong nhat chinh 14 phuong phap nhiu xa notron. Nhiéu xa notron
1a phuong phéap wu viét c6 thé xac dinh ddng thoi ciu triic tinh thé va trat tu tir
trong cac vat liéu, dac biét cac vat lieu da pha dién tir. Do déc tinh trung hoa
dién tich, cac notron chi bi tan xa bai cac hat nhan nguyén ti. Diéu nay giup
cho nhidu xa notron ¢ thé xac dinh chinh x4c vi tri ciia cic nguyén tir trong 0
mang co s& dong thoi do truyén sau cia notron trong vt liéu Ién hon so véi
tia X. Mt khéac, do cac hat notron c6 mdmen tir nén phd nhidu xa notron cho
phép thiét 1ap ciu trac trat ty tir caa vat liéu. Tuy nhién, do tinh phirc tap cua
thi nghiém nhiéu xa notron nén cac phép do nhiéu xa notron chi ¢ thé thuc
hién tai mot vai trung tim nghién ctru hang dau trén thé giéi. Hién nay, o
nude ta chua co thiét bi nhidu xa notron va ciing chi ¢6 mot vai nhom nghién

ctru ¢6 str dung phuong phap nay dé nghién ciu vat liéu da pha dién tu.

Mt trong nhiing hé vat lidu da pha dién tir c6 méi twong quan dién tir
manh dang dugc quan tam nghién cuu nhiéu chinh 1a CazC0,04. Dic trung co
ban cta vat ligu CazCo,04 1a ton tai tinh bét thoa tir hinh hoc. Tinh bat thoa tir
gay ra su bién thién tir 4o theo khong gian va dan dén sy pha v& tinh dbi xing
tam cua ciu trac tinh thé dan dén su xuat hién cua tinh sit dién. Mot diéu can
lwu v 1a trong cac hé bat thoa tir hinh hoc c6 thé dong ton tai rat nhiéu trang
thai tir rat gﬁn nhau vé mat nang luong. Chinh vi thé, hé vat liéu nay rat nhay
V6i cac tham sb nhiét dong nhu nhiét d6 va ap suat. Mot loat cac chuyén pha
tir kéo theo su thay d6i di thuong trong tinh chat dién da dugc quan sét trong
vt liéu CazC0,0¢ khi thay d6i cac thong sd nhiét dong. Ngoai ra, vat liéu nay
cling thé hién hiéu ¢ng tir nhiét. Chinh vi thé trong luan van nay, t6i dé xuét
st dung két hop phuong phap nhiéu xa notron véi cac phuong phap khac dé



nghién citu ciu trac tinh thé, tinh chat tir va tir nhiét trong hop kim CazCo,04
— CoO dugc ché tao bang phuong phap nung thiéu két & nhiét do cao.

2. Tong quan tinh hinh nghién ciru va sy can thiét tién hanh nghién ctru
2.1. Tinh hinh nghién ciru trén thé gigi

Tan xa notron tir XUt phat tir ¥ tuong cua Felix Bloch khi éng viét trén
tap chi Physical Review rang néu gia tri momen tir ciia notron ciing bac Vi
momen tir Ca proton thi tAn xa notron boi spin va momen tir quy dao co thé
dugc quan sat [1]. Sau do, Luis Walter Alvarez and Felix Bloch thong qua
hang loat céac thi nghiém da xac dinh dugc mémen tir cua notron khoang 0,8
lan gi4 tri mdémen tir ciia proton [2]. Nam 1949, Clifford Glenwood Shull va J.
Samuel Smart di quan sat duoc dic tinh phan sat tir nhu duogc tién doan bai
Néel trén vat lieu MnO bang phuong phap nhidu xa notron [3]. Nhu vay, co
thé thay nhiéu xa notron v&i nhitng wu viét cua nd da dugc ung dung vao
trong linh vuc khoa hoc vat liéu tir rat 1au. Tuy nhién, do yéu cau cao vé mat
ki thuat nén nhidu Xa notron it duoc st dung phd bién nhu nhidu xa tia X va
hién nay ciing méi thuc hién duoc tai mot sb trung tim nghién ctiru hang dau
trén thé gidi. D6i véi cac vat liéu da pha dién tir, nhidu xa notron da duoc st
dung dé nghién ctru thanh cong cau trac tir Xoan 6¢ cua vat liéu da pha dién tir
BiFeO; boi Sosnowska va cac cong su [4]. Tir 6 da c6 rat nhidu cong bd lién
quan dén viéc st dung nhidu xa notron dé nghién ctru tinh chat dién tir trong
cac vat liéu da pha dién tir khac [5-7].

Vit liéu da pha dién tir thé hién méi twong quan manh gitta tinh chat tu,
tinh chat sat dién thu hat sy quan tam I6n cua cac nha khoa hoc. Dya trén co
ché xuat hién cua tinh sat dién, vat liéu da pha dién tir c6 thé dugc chia thanh
hai nhém véi tinh sat dién hinh hoc va tinh sat dién dién tir. Véi vat ligu co
tinh sit dién dién tu, tinh sit dién gdy ra boi sy hinh thanh trang thai trat ty tur
hoac trang thai trat tu dién tich. Nhom vat lidu nay dic trung boi méi tuong
quan tr dién manh. Mot trong nhitng vat liéu dién hinh ctia nhém vat liéu nay
1a CazC0,0s. Vit lidu CasCo,0¢ thé hién tinh chat tir di thuong va ddng ton
tai nhiéu pha tir & nhiét d6 thap [8-11]. Dudi nhiét d6 T khoang 100 K trat tu
tir mot chiéu hinh thanh trong chudi spin va khi tiép tuc ha nhiét d6 trang thai
trat tu tir dai ba chiéu xuat hién tai nhiét do khoang 25 K véi nhitng chuyén
pha tir di thuong tai nhiét do gan 10 va 7 K [8-11]. Hon nira, cac hé tir véi
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tinh bét thoa tir hinh hoc nhu CazC0,06 rat nhay véi cac tac dong bén ngoai
nhu 4p suat, nhiét do, tir truong hodc dién truong [9-11]. Su pha tap cac ion
kim loai chuyén tiép khac nhu Mn hodc Fe vao Ca3C0,0g ciing lam xuét hién
trang thai trat ty dién tich giita cac ion tir Co-Fe/Mn doc theo chudi spin mot
chiéu [12-14]. Ngoai ra, vat liéu CasC0,0¢ ciing thé hién hién ung tir nhiét va
hiéu ung nay di duoc chimg minh 1a cai thién rat nhiéu khi pha tap thém céc
oxide kim loai chuyén tiép nhu MnO, CuO, CoO [15].

2.2. Tinh hinh nghién cvru trong nuwdc

O Viét Nam, vat liéu da pha dién tir chi duoc quan tim nghién ciru trong
cong ddéng nho 1é cac nha khoa hoc va duogc tién hanh tai mot vai cac trung
tam nghién cuu nhu Vién Khoa hoc Vat ligu — Vién Han 1am Khoa hoc va
Cong nghé Viét Nam, Pai hoc Qubc gia Ha No6i, Pai hoc Su pham Ha N,
Pai hoc Bach khoa Ha Noi, Pai hoc Hué, Pai hoc Duy Tan. Hon nira, cac
nghién ciu ¢ Viét Nam chi yéu dua vao phép do nhiéu xa tia X va cac phép
do tir. Do céc thiét bi dung trong nhiéu xa notron rat phac tap nén hién nay &
nudc ta van chua cé thiét bi nhidu xa notron va phuong phap nay van chua
thuc su phd bién & nuéc ta hién nay.

Chinh vi thé, trong giéi han cua luan vin nay chung toi dé xuat khao sat
anh huong cua su pha tron CoO dén cau trac tir ciing nhu tinh chat tir cia vat
liéu composite CazCo,0s - CoO sir dung phuong phap nhidu Xa notron két
hop véi cac phuong phap do ti.

3. Muc tiéu deé tai

Muc tiéu ctia dé tai 1 nghién ctru cdu tric pha tir, tinh chit tir va hiéu
ung tur nhiét cia vat liéu composite CazCo,04 - CoO sir dung phuong phap
nhiéu xa notron két hop véi cac phuong phap do tir.

4. Poi twong va pham vi nghién ciru

- Str dung phuong phap phan ung pha ran ché tao vat liéu composite
Ca;C0,04 - CoO0.

- Str dung phuong phap nhiéu xa notron khao sat cau triic pha trét ty tir trong
vat liéu nghién ctru theo su bién thién nhiét do.

- Str dung phép do tir khao sat tinh chat tir cia mau nghién ctru theo nhiét do.
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5. Y nghia khoa hoc va thue tién clia dé tai nghién ctru

Vit liéu da pha dién tir thé hién mdi tuong quan manh giira tinh chat tur,
tinh chat sit dién thu hit sy quan tdm 16n cia cic nha khoa hoc do ¥ nghia vé
mat khoa hoc co ban ciing nhu kha ning tng dung thyc tién 16n lao cua
chung. Nhu d3 néu trong cic phan trudc, vat liéu Ca;Co,0g thé hién hiéu tng
tir dién manh hta hen kha ning (tng dung thuc tién cao cua chung. Bén canh
d6, sy canh tranh phic tap gitra cac bac ty do dién tir ddn dén su xuat hién cac
hiéu tng vat 1y tha vi trong hé vat liéu trén. Dac biét, doi véi cac vat liéu
twong quan tir dién manh thé hién tinh bat théa tir hinh hoc manh nhu
Ca3C0,0s, Su thay d6i nho cac thong sd nhiét dong nhu nhiét do, tir truong
hay ap suat s& lam thay d6i twong quan gitta cac tuong tac tir gay ra sy bién
d6i cau tric pha tir va kéo theo su bién doi tinh chat vat 1y khac. Ngoai ra nhu
d3 néu trén, vat liéu CazCo,0s cling thé hién hién Gng tir nhiét. Mat khac, cac
nghién ctru trudc chi ra rang sy tron 1an thém cac oxide kim loai chuyén tiép
nhu MnO, CuO, CoO gdp phan lam nang cao hiéu tng tir nhiét.

Bén canh d6, nhidu Xa notron voi nhitng dic trung riéng (nhu sy ton tai
momen tlr ciia notron, sy bién thién bat thuong ciia do dai tan xa ddi voi tiing
nguyén t6) 1a phuong phap vu viét nhat dé xac dinh tryc tiép cau trac tinh thé
va cdu trac tir tinh cua vat liéu. Chinh vi thé, nghién cu ciu tric bang
phuong phap nhiéu xa notron dudi cac diéu kién khac nhau cia cac thong sd
nhiét dong co6 thé cung cap nhiing thong tin cu thé vé co ché hinh thanh cua
trang thai trat tu dién va trang thai trat tu tir va tor do thiét lap moi tuong quan

gitra chung.
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Chwong 1: TONG QUAN TAI LIEU
1.1. CO SO PHUONG PHAP NHIEU XA NOTRON

1.1.1. Tinh chit co ban ciia hat notron

Bang 1.1. Cac thong sd co ban cua hat notron.

Tinh chét co ban
Thong tin Ky hiéu | DPon vi Gia tr
Khéi luong m kg 1,675x10°%’
Di¢n tich On C 0
Spin S +1/2
Momen tur T Wn -1,913
Budc song A A h
mv
Nang lugng E MeV h?
2mA?

Tinh chét co ban cua notron d6 1a nd co spin, thuc té 1a cac chum
notron c6 thé phan cuc va ciing duoc phan tich dé dang. Tir d6, di dan dén tan
Xa notron trong tir truong va tré thanh dau do duoce dung dé khao sat vat lisu
tir tinh. Ung dung tiém ning cua tan xa notron dbi véi tir tinh 1an dau tién
duogc Felix Bloch cong nhan chi 4 nam sau khi Chadwick phat hién ra notron
[1]. Sau d6, Luis Walter Alvarez va Felix Bloch thong qua nhiéu thi nghiém
thi xac dinh dugc mémen tir ciia notron khoang 0,8 lan gia tri momen tur cua
proton [2] va tng dung thanh cong dau tién cla tan xa notron trong vat liu
tir, nhu da dé cép trude day, do Shull va Smart thuc hién [3]. Sau do, cot mdc
tiép theo ciing duoc Shull va cac ddng nghiép nghién ctru bang cach st dung
notron phan cuc. Ké tir do, tan xa notron phan cuc da dugc cong nhén la ky
thuat uu viét nhat dé khao sat cac vat liéu tir tinh. K§ thuat tan xa notron thim

do truc tiép cac hién tuong tir truong. Vecto song tong quat va 6 nhay phu
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thudc nang luong, chia tit ca thong tin can biét vé tinh va dong luc hoc trong
mot hé tlr, co lién quan truc tiép dén mat cit tan xa notron; khong ton tai hang
s6 hoidc ham chua biét trong mbi quan hé nay.

Theo 1y thuyét séng - co notron nén hién thi cac tinh chit séng nhat
dinh, 1y thuyét nay duoc ap dung dé khao sat vat ran véi budc séng A dugc
thé hién qua biéu thuc de Broglie:

A=— (1.1)

Trong d6 h 1a hang sé Planck va m, v 1an luot 1a khéi lwong va van téc caa
notron. Cac notron duoc sinh ra trong 160 phan @ng hat nhan c6 phd ning
lwong rat rong tir 0 dén 10 MeV va duoc chia thanh 3 ving ning lugng tuong
ung 1a notron nhiét, notron trén nhiét va notron nhanh. Vi du phé notron nhiét
tuan theo phan bé Maxwell - Boltzmann:

1 —h?

Trong d6 ®(\) la thong lugng notron (notron/giay) di qua mot don vi dién
tich v6i budc song A dén A + di, m 1a khdi luong notron, kg 13 gia tri
Boltzman va T 1a nhiét d6 tuyét dbi cua may diéu tiét. Nhu vay, sy phan bd
budc song notron c6 thé doi khac tir may diéu tiét (bang cach giit may diéu
tiét & nhiéu nhiét do khac nhau).

Notron c6 dién tich thuan bang 0, nhung c6 momen tir dang ké, mic du
chi bang khoang 0,1% mémen tir cua electron. Tuy nhién, né du 16n dé tan xa
tir truong bén trong vat chit ngung tu, cung cap mot dau do tuong tac yéu va
do d6 c6 thé tham nhap vao cac cdu tric tir tinh cd trat ty va dao déng spin
dien tir. Mau vat s& bi tac dong béi twong tac hat nhan, twong tac dao dong
spin, tuong tac tir khi cho chim notron phan cuc. Dong thai cho biét sy dich
chuyén & nhiing electron (ké ca cac electron tu do va electron khong duoc
ghép cap) trong tinh thé. Cac electron ty do va cac electron khong duoc ghép
cip nay khi chuyén dong sé hinh thanh nén tir truong va khi két hop véi

momen tir thi s& mé ta dugc tinh cht tir cta vat liéu tur tinh.
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1.1.2. Notron twong tic véi vat chat
1.1.2.1. S suy gidm ciia notron khi di vao vt chat

Xét mot nguyén tir (hodc phan tir) ma trang thai co ban cia nd co tong
momen tir p do spin hoic quy dao cua cac electron khi dang chuyén dong
trong nguyén tir gay ra. Tt truong xung quanh va bén trong nguyén tir & moi
noi s& dugc dién ta bang phan bd mat d6 ludng cuc trung binh pg(r) voi
[ g(r)dr = 1. Theo Felix Bloch n6 s& phan tan notron do hai ly do:

‘(1) Do twong tac ctia notron vdi hat nhan nguyén tir (hoac cac hat nhan);

(2) Do tir truong khong dong nhat xung quanh né tac dung 1én momen tir
Cta notron” [1].

Maic du cac luc tac dong 1én notron do nguyén nhan thur hai phai duoc
gia dinh 1a yéu hon rat nhiéu so véi luc do nguyén nhan tht nhat, ching tac
dong 1én nhitng khoang cach 16n hon nhiéu dén muac hiéu tng tan xa cia ca
hai 1én notron cham tré nén c6 cung bac 1a kich ¢&. Xt ly tuong tac do ca hai
nguyén nhan 1a nhidu loan nho cua séng phang, dai dién cho notron téi va
phan tan, nguoi ta s& dé dang thu duoc cong thuc cho anh hudng tir tinh 1én
qua trinh tan xa. Cc qua trinh tan xa dan hoi, tan xa khong dan hoi va phan

ung hat nhan dugc tao ra nho notron va vao hat nhan.

Murc d0 ma notron twong tac vai hat nhan dugc mo ta dudi dang dai
lwong duoc goi 1a mat cat ngang. Mt cit ngang duoc ap dung dé noi 1én kha
niang Xay ra tuong tac cu thé giita motnotron tdi va mot hat nhan muc
tiéu. Can phai luu y rang kha ning nay khong phu thudc vao kich thusc muc
tiéu thuc. Két hop véi thong luong notron, nd cho phép tinh toan toc dé phan
ung, Vi du: Goi 0 1a géc gitta dinh hudng va hudng téi cia mot notron voi

_ Hn
(e/Mc).(h/4m)

ctia nam cham Bohr, chia cho ti 6 giita khéi lwong M/m & notron va electron

vantéc v, y, = momen tlr Clia notron vy, , duoc do bang don vi

va q = ko — ky Kiém tra sy khéc biét giira vecto truyén ciia song téi va song tan
Xa, ¢4 hai déu ¢6 tri $6 nhu nhau va d6 16n ko = k; = 2n Mv/h. Mit cat ngang
¢, trén mot don vi goc ran dé tan xa dudi goc 9 S0 V4i huéng téi va goc

phuong vi ¢ so véi mat phang chung va ko khi d6 dugc cho boi cong thic:
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2

e? 9 9\
b, =0, |11 ynyel—z(siDH cos—cosgo—cos@sin—) F(q)

2(0,)2 mc 2 2

(1.3)

Trong d6 v, 1a d 1on tuyét ddi cia mémen nguyén tir u, dugce do bang don vi
ctia nam chdm Bohr, va F(q) = [ exp(i(q.r)g(r)dr (1.4)

Cong thuc (1.4) cho tiét dién tan xa trén mdi nguyén tir Van co gia tri
thuc té d6i véi truong hop chat da tinh thé sat tir, su khac biét duy nhat la dé
xéc dinh q chi sir dung van tdc notron v nhu vy ma diéu kién giao thoa c6 thé
thoa man tai cac vi tinh thé véi dinh hudng dugc chon dung. Hon nita, ngudi
ta phai xem xét rang cudng do phu thudc vao nhiét do:

7 (1) = v.(0) 5 (L5)

[1 (T) = Cudng d6 tir hoa & do biao hoa trong nhiét do tuyét dbi T] vi do
tir hoa theo d6 tudi cua mdi nguyén tir giam dan khi nhiét ¢ T dan dén diém
Curie; ¢ trang thai bao hoa, goc 6 trong cong thuc 1.3 la goc gitra tur truong
bén ngoai va hudng tdi cua cac notron. Trong khi dbi véi cac notron nhanh,
s6 hang tha hai trong cong thirc 1.3 la khong dang ké, nhung ddi véi cac
notron c6 niang luong nhiét thi twong déi co thé chap nhan duoc, ma do dai
song gan nhu ngang bang véi do 1on cia nguyén ti, vi F(q) khi d6 bac co do

YnYe e’

I6n 13 mot. Tré khang cua hiéu ¢ng tir duge do bang s6 k = —
2(0-(.0)E

=, vidu

e L. 2 x : 1 ; r
d6i véi sit nhiém tir v6i ban kinh y, = 2,(0,)2= 5 x 10™ cm va gia su
¥, = 1tro thanh k = 0,7 [1].

Tiét dién hap thy thuong phu thudc nhiéu vao nang luong notron. Luu
v r@fmg, su phan hach cua hat nhan tao ra notron c6 nang luong trung binh 1a 2

MeV (200 TJ/kg, tirc 1a 20.000 km/s). Notron c6 thé dugc chia thanh ba dai

nang lugng:

Notron nhiét (0,025 — 1 eV).
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Notron cong huong (1 eV — 1 keV).
Notron nhanh (1 keV — 10 MeV).

Céc notron cong hudng duogc goi 1a sy cong huong vi tinh dac biét cua
ching. O nang luong cdng hudng, tiét dién co thé dat cuc dai cao hon 100 lan
S0 v6i gia tri co ban cua tiét dién nhu Hinh 1.1. O nhimng ning lugng nay, su
bat gift notron vuot qua xac suat phan hach mot cach dang ké. Do @6, ddi voi
10 phan tng nhié¢t 1a nhanh chéng vuot qua pham Vi nang lugng nay va van

hanh 16 phan g véi cac notron nhiét, 1am ting xac suat phan hach.

+0.5

Hinh 1.1. Cong hudng cta notron. Dong dién nam cham dugc sir dung tuy y
va dugc vé& biéu d6 theo ty s6 (Al /1) so véi cudng do chum notron [2].

Xéc suat tuong dbi cia cac loai twong tic notron khac nhau thay do6i
dang ké theo niang luong notron. Thong thudng notron cé niang luong nho
hon 0,5 eV duoc goi la notron cham va véi nang lugng 16m hon 0,5 eV
1a notron nhanh. Bdi véi notron nhanh, twong tic dang ké 1a tan xa khong dan
hoi. Dya trén loai tuong tac, c6 ba loai twrong tac notron: Va cham dan hoi vai

hat nhan, va cham khong dan hoi voi cac hat nhan va bat gitr notron.

Trong va cham dan ho6i, dong nang ctua notron dugc phan bo lai gitra
notron va cac hat nhan. Sy chuyén giao hiéu qua ctia cdc mirc nang lugng voi
cac vat chat cd s6 nguyén tr (Z) thap. Do do, vat li¢u che chan cho notron Ia

nudc, sap parafin... Mac du chi 1a mét 1a chan tot doi véi tia X, nhung n6 kém
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ddi véi notron do Z cao.

Trong va cham khong dan hoi, notron bj mdi truong hap thu tao thanh
hat nhan nguyén ti, ¢ trang thai kich thich va sau dé6 phdng ra notron va tia
gamma. Loai twong tac nay chi yéu xay ra giita notron ning luong cao véi

hat nhan nang hon (Z cao).

Qua trinh bat gitt notron ciing dién ra tuong tu, nhung cac hat nhan hop
chat chi phat ra tia gamma. Xéac sut bat giit notron cao dbi véi notron cham

hon notron nhanh. Su bét giit notron dan dén giai phong ning lugng cao.
1.1.2.2. Tan xa notron nhiét

Pbi v6i cac notron nhiét, cac tuong tac dang ké bao gom sy tan xa dan
hoi voi nhirng hat nhan hép thu. Do d6, c6 thé xay ra mot loat cac phéan Ung
hat nhan gay ra boi notron. Do dong niang nho cla cac notron chim nén rat it
nang lugng co thé truyén cho hat nhan trong hién tuong tan xa dan hoi. Cac
va cham dan hoi c¢6 xu hudng dua notron cham vé trang thai can bang nhiét
v6i méi trudng hap thy trude khi cac loai twong tac khac nhau c6 thé xay ra.
Céc notron nhiét c6 nang lugng trung binh khoang 0,025 eV. Bdi vi nang
luong cua notron toi rat thap, tat ca cac phan ung nhu vay phai co gid tri Q
duong dé co thé c6 niang lugng. Trong hau hét cac vat liéu, phan tng bat giir
notron ¢ thé xay ra nhat va dong mot phan quan trong trong su suy giam

hoac che chan cua notron.

Mot bang chang thuc nghiém ring mot notron tu do s hitu mét
hw
2H

~ \ rioo A T N h _z A s cy
momen tur u = ( v6i momen goc tinh bang h = oo toc do géc w, gia tri

cua truong khong doi Hg ) va mot thude do sic manh ciia nd, vé mat 1y thuyét
cling c¢6 thé dat dugc bang viéc 1am 1éch cac chum notron trong mot tir truong
khong dong nhat bang cach st dung phuong phép tan xa tir [1,2]. Su tan xa
Clia cac notron cham c6 thé 1a do su twong tdc momen tir Clia ching véi
momen tr Cla cac electron ngoai cua nguyén tu tdn xa. Trong truong hop tan
Xa tir hoa, s& gdy ra su khac biét trong tiét dién tan xa phu thudc vao hudng
clia mémen notron d6i Vai tir hoa. Bac biét trong truong hop sat tir, nd s& gay
ra su phan cuc mot phan cua notron truyén qua chum tia [1,2]. Tuy nhién, su
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tan xa tir chi c6 thé xac dinh dinh tinh mémen notron, vi viéc giai thich hiéu
tng bi che khuét phan 16n boi cac dic diém lién quan dén tinh chét cua chat

tan xa.

Cac gia tri momen tir hién d3 duoc tim ra kha chinh xac boi Luis
Walter Alvarez va Felix Bloch:

U, = 2,785 + 0,02 w, =—193540,02 py = 0,855+ 0,006 [2].

Hai diéu kién can thiét dé ton tai tinh sat tir 13: “(1) cac nguyén tir phai
c6 momen tir truong do 16p vo electron chua duoc lap day va (2) tich phan
trao d6i J lién quan dén su hoan doi electron gitra nhitng nguyén tir 1an can
phai tich cuc. Diéu kién cudi cing nay dugc yéu cau dé cac trang thai spin co
tinh da ning cao, thién vé tinh sat tir, c6 nang lugng thap nhat” duoc két luan
boi Clifford Glenwood Shull va J. Samuel Smart [3]. Hinh 1.2 cho thiy cac
dang nhiéu xa notron thu dugc d6i vai MnO dang bét ¢ nhiét d6 phong va 80
K. Dang nhiét d6 phong cho thiy céc cuc dai nhiéu xa hat nhan nhat quén tai
cac vi tri phan xa lap phuong tim mat déu dan va dang tan xa tir trudng chat
long trong nén.
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Hinh 1.2. C4c kiéu nhidu xa notron d6i voi MnO & nhiét d6 phong va ¢ 80K [3].
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O Hinh 1.2, theo Clifford Glenwood Shull va J. Samuel Smart cho
rang: “Bién do tan xa hat nhan két hop dbi voi Mn va O 1a trai nguoc nhau
nén phd gidng kiéu NaCl dao nguoc. Phd & nhiét d6 thap ciing cho thiy cac
dinh nhiéu xa hat nhan gidng nhau, vi khong c6 su chuyén ddi tinh thé hoc
trong ving nhiét do nay. Ngoai ra, cho thiy su hién dién cua phan xa tir manh
xung quanh vi tri khong cé trén 6 mang cua vat liu” [3].

1.1.2.3. Tan xq notron nhanh

Trong qué trinh chuyén dong, notron va vao hat nhan s€ xuat hién cac

hién tugng tan xa hay hap thu notron:

Tan xa dan hoi (n,n) 13 tan xa khi tong dong ning va dong luong cua
qué trinh trudc va sau va cham gitta notron va hat nhan moi truong khong
thay d6i. Vidu: dn + 4X - 4X + {n hay  4X(n,n)4X

Sau khi va cham vdéi hat nhan nguyén tir, cdc notron tan xa tuong tu nhu
khi mot qua bong va cham véi mot qua bong khac. Mot phan dong ning trong
mot hat chuyén vao vat kia ma khong bi mét dong nang sao cho qua trinh
trudc va sau va cham khong d6i. Mot phan cua dong ning cua notron cé thé
dugc truyén cho hat nhan thong qua va cham véi hat nhan, tong dong ning
clia notron phan tan va hat nhan giat s& bang ning lugng ban dau ciia notron
va cham. Qua trinh notron tuong tac voi vat chét chi huodng dén sy tan xa cua
notron va hat nhan giat lai. N6 khong roi1 khoi hat nhan giat ¢ trang thai nang
luong bi kich thich. Tan xa notron 1a co ché chinh 1am chiam cac notron
nhanh, dic biét 1a trong moi trudng cd sé nguyén tir thap. Tiép theo, mot
notron va cham véi mot hat nhan va trai qua hién tuong tan xa dan hoi duoc
hién thi nhu Hinh 1.3 minh hoa huéng ctia mét notron t6i véi dong ning cho

trudc (duong dut nét).
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Hurdng notron ton [} Hatnhin gijt I

Piém va cham

]
notron tan xa

Hinh 1.3. Tan Xa dan hdi cta notron do sy va cham cua notron véi hat nhan

nguyén tu.

Notron bi tan xa mot goc o va hat nhan giat lai mot géc B so vaoi huong di
chuyén cua notron toi. O Hinh 1.3, notron va cham véi hat nhan. Hat nhan
dugc minh hoa la dang bi giat & mot goc B, trong khi notron bi tan xa theo
mot goc o so véi husng di chuyén cia notron t6i. Cac dong ning (Ey) bi mat
di boi notron trong vu va cham nay dugc xac dinh theo phuong trinh:

E, = %coszﬁ (1.6)

Tan xa khong dan hoi (n, n’): 1a tdn xa ma mot notron nhanh va cham
vl mot hat nhan. Notron bi phan tan theo mdt huéng khac nhu da mo ta
trong doan trudc; tuy nhién, mot phan dong ning cua notron bi bién mat vao
hat nhan giat, khién no dat trang thai kich thich hat nhan giat va gay ra mat
nang lugng nay ngay lap tuc dudi dang biic xa gamma hodc duy tri trong mot
khoang thoi gian & trang thai kich thich. Do d6 trong tan xa khong dan hoi,
dong luong khong dugc bao toan gitta notron khuéch tan va hat nhan giat.
Tan xa khong dan hoi xay ra chu yéu véi cac va cham notron nhanh va vao
cac hat nhan c6 s6 nguyén tir 16n. Tan xa notron 13 mot co ché pho bién trong
d6 cac notron nhanh va trung gian bi giam téc d6 xubéng muic ning luong
notron nhiét. Notron nhiét c6 mirc nang lugng tai dé6 ching & muc can béng

nhi¢t v&i cac nguyén tir xung quanh ¢ nhiét do phong.

Bit gitt notron: Do dién tich trung hoa trén notron, twong d6i dé dang dbi
v6i cac notron cham mic du dong niang thap ciia ching cé thé “ty tim thay



21

chinh minh” trong ving lan cén cia hat nhan ma khong can phai can tré luc
va két hop cua céc electron nguyén tir. Khi & gan hat nhan, cac notron chim
di vao dé dang va bi hat nhan bat dé tao thanh phan Umg hat nhan. Do do, su
bét gitt notron nhiét c6 thé xay ra voi hau hét cac hat nhan phong xa va su bat
giit notron 1 phan tmg chinh cia notron chdm vé&i vat chat. Stcc manh cia
mot hat nhan dé bat mot notron phu thudc vao loai hat nhan cling nhu nang
lugng cua notron. Tiét dién hép thu notron s, v6i don vi 12 10 ¢cm? hodc
"barns", dé do cuong do hép thu notron ¢ nhirng nuclon.

1.1.2.4. Su anh huong cua tan xa dan hoi dén notron

Téan xa dan hoi 13 tan xa khi notron nhanh tuong tac voi hat nhan. Vi
thé, nang luong cta notron giam dan khi qua moi trudng hat nhan gay ra qua
trinh lam cham cua notron. Sau qua trinh tan xa, do dong nang va xung luong

duoc bao toan nén co biéu thuc sau:
eE<E <E (1.7)

Véi E 1a dong niang lic dau cia notron, E’ 1a dong ning luc sau cua notron
r —_— 2 r L.
sau khi tan xa va hé s6 € = (;‘—+1) (A 12 56 khdi).

Néu hat nhin c6 sé khdi 16n hon, dan t6i kha ning lam cham cua
notron it hon khi dugc dem so véi hat nhan c6 sé khdi nho. Vi du, ¢ hat nhan
oxi thi notron chi truyén 22,2 % dong nang qua hat nhan oxi (¢ = 0,778), con
¢ hat nhan hidro thi notron chuyén toan by dong nang qua hat nhan hidro
(¢ = 0) khi va cham.

Ngoai ra, khi xay ra va cham thi notron mat di mot luong ning luong
nhat dinh duoc trinh by & cong thuc sau:

f=ln-=1+5% (1.8)

Véi € 13 tham s6 va cham.

Tir d6, c6 thé tinh duoc phan ning luong trung binh cua notron duoc
chuyén véo hat nhan & cong thic sau:

=1-e"¢ (1.9)

try | ooy

f=1-
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Vi dy, ¢ hat nhan oxi (hé s6 va cham & ~ 0,12) phan ning luong trung
binh ctia notron chuyén vao hat nhan 1a f = 11,3 %. Con ddi voi hat nhan
hidro (hé s6 va cham & = 1) thi f=63 %.

1.1.3. Cac k¥ thuat do tir tin xa notron
1.1.3.1. Phép do phan xa notron phdn cuc

Phép do phan xa notron phan cuc (PNR) 1a ky thuat dé do d6 sau hat
nhan va do sau tir hoa trén cac giao dién phang. Boi vi phan xa chi duoc xay
ra khi thanh phan hat nhan hodc tir tinh thay doi trén mot mat phan cach, PNR
c6 thé phan biét tir tinh tai cc mat phan cach va cac cau trac kich thudc nano
khac véi bén trong chat nén hoic trén mau. Trong PNR, cudng do cta chum
notron phan Xa dac biét dugc so sanh véi cuong d cia chum téi nhu mot
ham cua sy truyén song Q (= 4nsind/A, trong do, 0 1a goc téi va A 1a budc
song notron) va phan cuc chim notron (xem hinh 1.4). Q dugc thay ddi bang
cach thay doi 0 (thuong co bac 1°) hoic A (thuong cé bac 0,2-1,4 nm). Hé sb
phan xa dic trung R duoc xac dinh bang d6 sau mat do chiéu dai tan xa
notron p(z), dugc tinh trung binh trén cac kich thudc bén ciia mau. Do sau
mat d6 chiéu dai tan xa notron 13 bién thién phu thudc vao d6 sau cua hé sb
khuc xa (lién quan d&én p (2)) caa mau [5].

GISANS

specular
reflectivity

Hinh 1.4. So d6 cua mot thi nghiém do phan xa véi kha ning tan xa ngoai
diém (theo so dd c6 nhan 1a GISANS cho tan xa goc nho t6i diém an mon) vé
chum phan xa dic biét. Tir truong tac dung do H biéu dién [5].
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1.1.3.2. Tan xa notron goc nho

Tan xa notron géc nhé (SANS) 1a mot ky thuat dé kham pha tir tinh
trong khoang cach xa hon so véi nhiéu xa thong thuong va 1y tuong dé quan
sat CAu triic mién va cac dang chuyén doi khong gian khac cua mat do tir hoa
c6 do dai tir 1 dén 1000 nm. K¥ thuat twong dbi méi caa phép do phan xa
notron duoc ung dung dé kham pha su phan b tir hoa gan bé mit cia mang
maong, nhiéu 16p va tinh thé. Tuy nhién, trong dong hoc spin & nhiéu hé thdng
luén c6 mit notron. Tan xa notron 1a k¥ thuat c6 thé xac dinh truc tiép phd
kich thich tir truong hoan chinh, cho du né & dang quan hé phéan tan dbi voi
kich thich song spin, vécto song va su phu thudc nang lugng cia cac dao
dong téi han, kich thich truong tinh thé, dao dong momen... Trong thi
nghiém SANS, chum notron t&i duoc chuan truc chat ché theo hai huéng truc
giao (Hinh 1.5).

b

Hinh 1.5. Mot thir nghiém SANS [5].

SANS cho phép dua ra thong tin vé nhitng ving, mién va nhiing phan
tr dugc gidi han boi giao dién qua d6 do sau mat do chiéu dai tan xa notron
hat nhan hodc tir tinh déu thay d6i. Cac thang do chiéu dai do SANS tham do
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thay doi trong khoang vai nanomet va micromet. Do méi quan hé nghich dao
giita thang d6 dai va khong gian twong hd, cac thang do do dai ngan tao ra
SANS xa nhat tir chum chinh (khéng bi phan tan). Gidng nhu PNR, SANS
phan cuc cho phép xac dinh su tan xa hat nhan, tir tinh va mbi quan h¢ gitra
chung. Viéc giéi han cuong d6 phan tan trong phép do phan xa notron vé hé
s6 phan xa dic trung cho phép st dung siéu sai sé dé phan tich phan cuc mot

cach twong d6i dé dang.
1.1.4. Phuong phap nhiéu xa notron

Nhiéu xa notron st dung chum tia notron gay nén cac hién tugng nhu
tan xa, phan xa va giao thoa. Nhiéu xa notron ban chat 1 tin xa dan hoi, ning

luong chum tia khi chiéu vao thuong nho hon 100 eV tuy vao vat liéu d6 [16].

Nhiéu xa notron ciing tuan theo dinh luat Bragg nhu nhiéu Xa tia X.
Khi mot chat c6 cau trac tinh thé duoc chiéu xa bang mot chum tia c6 do
tham nhap sau, thi c6 thé quan sat thdy mot chum tia phat ra manh & cac goc
cu thé hoic ¢ cac dang ning luong cu thé trong didu kién do, bai vi sy giao
thoa anh hudng dén su phan xa. Cudng do giao thoa khong thé phat hién duoc
& cac goc hodc nang lugng bai nhiing tia khac, béi vi su chong chéo ctia song
khong xay ra, mac du thuc té nod dang phan Xxa.

Nhidu xa notron st dung notron chidm cé dic tinh hap thu boi céc
nguyén té nhu Li, B, Cd, Gd... Do d6, trugc khi lam thi nghiém nén kiém
ching trudc cac nguyén td ndy co chua trong miu do hay khong. Khong
nhitng thé, cac mau cudng do thap ciing duoc phat hién bang phép do nhiéu
Xa notron, néu vat liéu chira mot luong 16n nguyén té néu trén. Tuy nhién, c6
mot s truong hop st dung dic tinh nay dé thu duoc mau nhidu xa duoc 1am
sach nén bang cach phu 1én gia d& mau.

Céc gian d6 nhidu xa notron van c6 thé thu duoc 1 rang trong cac hop
chat c6 mot lwong nho nguyén t6 trén. Vi chum notron c6 d6 xuyén thau 16n
hon chiim electron va tia X c6 nang luong twong ty. Tinh chat nay rét hitu ich
trong nghién cau vat liéu composite dé thu dugc thong tin bén trong vat lidu

don 16. Nhidu xa notron c6 thé quan sat cac nguyén t6 nhe nhu C, H, O, N ma
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tia X khong thé phat hién dugc. Do d6, nhiu xa notron di dugc ap dung cho
cac nghién cau vé hop kim [16-17].

Phép do nhiu Xa notron c6 bdn thanh phan chinh: ngudn chum tia,
mau, ddu do va mdi truong do. Ngudn chum tia thudng dugc ¢ dinh, cac
phuong phap do nhiéu Xa notron ¢ thé phéan loai thanh céc loai nhu phuong
sai goc va phan tan budc song. Loai phuong sai goc sit dung mot budc song
duy nhat va mau nhiéu xa thu dugc phu thudc vao goc nhiéu xa. Loai phan tan
budc song do bang phép do thoi gian bay (TOF) st dung da budc song dua
trén quy tic song de Broglie.

Nguﬁn chum tia (mot bwroc song)

Imtensity (a.u)

e T O L § [

16 (degres)

Hinh anh do mau nhiéu xa

Pau do

Hinh 1.6. So d6 do nhiéu xa notron hoac tia X (Cu-Ka;) minh hoa phuong

phap tan sic goc bang cach quay mau va may do [16].

Trong loai phuong sai goc ctia nhiéu xa notron, cac phép do duoc thuc
hién véi mau chuyén dong hoic vaoi phuong phap tai chd. Nguyén 1y do cua
phuong phap miu chuyén doéng nhu trong Hinh 1.6, thudng duoc ap dung
trong nhiéu xa tia X (Cu-Ka) trong phong thi nghiém tong quat. Phuong phap
tai chd nhu trong Hinh 1.7, st dung nhiéu may do dé do sy phu thudc goc cua
nhiéu Xa chum tia.

Trong nhiéu xa notron tan sic budc séng, may do nhiéu xa notron dé
nghién ctru phuong phap TOF trén vat liéu ky thuat c6 thé thu duoc dong thoi
nhiéu dinh nhidu xa notron bang cach st dung hai may do c6 dinh, nhu trong
Hinh 1.8. Vi du, trong mot mau day c6 thé thu dugc déng thoi cac hinh anh
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nhidu xa theo huéng doc va hudéng tim cua mau bang cach dat mau & mot goc
45° s0 v6i duong chim tia t6i. Phép do nhidu Xa notron c6 thé duoc thuc hién
bang cach tai mAu tir nhiét &6 phong sang nhiét d6 cao hoic tir nhiét 6 phong
sang nhiét do dong lanh bang cach sir dung khung tai.

Nguoén chum tia (da burde song)

Intensity [au)

I

310 50 80 70 80 00 100 110 120
26 (degres)

Cac dau do Hinh anh do mau nhiéu xa

Hinh 1.7. So d6 do nhiéu xa chum tia tai chd [16].

Huong

Intensity (a.u)

Mau E— !
Pau do Paudo | 3

TOF(10%S)

Hinh 1.8. So d6 do nhiéu xa notron ctia phuong phap TOF bang may do
nhiéu xa J-PARC Takumi [16].

Ngoai ra, nhiéu Xa notron dugc St dung dé phan tich cAu trac tir va vat
liéu tir tinh duoc giai thich thong qua so d6 & Hinh 1.9.
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Chum tia td1

Miller (hkl) = T A /
_—
A L Q=k-k %
pang ho "\ *  Chim tia nhiu xa
do thé tich -
\) -
e
e

Hinh 1.9. So d6 nhiéu xa notron [17].

Trén hinh 1.9 cho thdy, khi chim tia notron téi ¢ vecto song t6i Ko tan
xa tai mot diém va mot nat mang khac theo hudng vecto song tan xa k trudc
khi di vao dau do.

Do 16n cua vecto tan xa duge xac dinh bai biéu thac:

__4msin6

Q=" (1.10)

V6i A 1a bude song notron va 0 1a goc toi.

Mang tinh thé ciia cdc mAu vat ran 1a nhitng mat mang trong khong
gian ba chiéu. Cac mat phang mang dugc mo ta bai ba hé sé Miller. Sy thay
d6i cua notron tan xa tir cac mit phang mang lién tiép duoc md ta nhu Hinh
1.10.



Pam may dién tir Hat nhan nguyén tir
Hinh 1.10. Gian d6 nhidu xa cua mang (0 0 1) [16].

Trong Hinh 1.10, c¢6 thé thay sy khac biét vé quing dudng di ciia notron
1a 2dpsind , trong d6 dng 1a Khoang cach gitra cac mang tinh thé lién ké nhau.
Khi khoang chénh léch dudng di twong (ng véi sd nguyén lan budc song
A, hién twong nhiu xa s& xay ra gitta cac chum tia nhidu xa tir tit ca mat
phiang mang theo nhidu xa Bragg:

NA = 2dpSind (111)

C6 hai cach dé sip xép thuc hién thi nghiém nham khao sat cu tric
tinh thé. Mot 13, budc song notron dugc xac dinh va cac dau do sé ghi nhan
trong vung thay d6i goc 0. Hai 13, dau do duogc ¢b dinh goc (0p) va bude song
notron dugc thay d6i, phuong phap can dugc xac dinh chinh xac budc song

notron.

K§ thuat nhidu xa notron rat giéng voi phuong phéap tia X vi n6 dya
vao cac bién dang dan hoi bén trong vat liéu da tinh thé, gay ra nhiing thay
d6i vé khoang cach ciia cdc mat phang mang so véi diéu kién khong co ap
suat cta chung. Viéc ap dung nhidu xa notron trong viéc giai quyét cac van dé
lién quan dén k§ thuat da tré nén pho bién trong hai thap ky qua. Uu diém cua
phuong phap nhiu xa notron so véi ki thuat tia X 1a do sau xuyén thau Ién
hon. Trén thuc té, k¥ thuat nhidu xa tia X c6 gigi han trong viéc do tng suét
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du qua chiéu day cua két cdu han. Mat khéc, notron c6 kha ning xuyén vai
centimet vao bén trong vat liéu nén c6 thé ung dung rong rai dé danh gia tng
suat du bén trong cua vat liéu. N6 cho phép do ap suat du ¢ do sau gan bé mat
khoang 0,2 mm cho phép do khéi lwong I6n 1én ¢én 100 mm bang nhom hoic
25 mm bing thép. Diéu nay dic biét hitu ich cho cac hop kim c6 sb nguyén tir
trung binh cao vi sy xuyén thiu cia tia X giam di nhanh chong trong ché do
nay. Véi do phan giai khong gian cao, phuong phép nhiéu xa notron c6 thé
cung cap cac ban d6 ba chiéu hoan chinh vé tng suit du trong vat lidu. Tuy
nhién, so voi cac k¥ thuat nhiéu xa khac nhu nhiéu Xa tia X, chi phi tng dung
twong d6i ctia phuong phap nhidu Xa notron cao hon nhiéu, cha yéu 1a do chi
phi thiét bi. N6 qua dat dé dugc sir dung dé kiém soat chét luong quy trinh
thong thuong trong cac tng dung k¥ thuat.

1.2. VAT LIEU DA PHA PIEN TU

Vit liéu da pha dién tir 1a vat liéu tao ra ca thong sb tha tu sat dién va
tir tinh dién hinh nhu BiFeOs;, HOMnOs;, ToMnOjs [4, 5]. Cac thong sb thir tu
nay khi duoc két hop véi nhau c6 thé din dén ca vat Iy méi tha vi cling nhu
cac tng dung thiét bi méi. Cac ng dung thiét bi tiém nang bao gdm bd nho,
cam bién tir trudng, dng-ten nho.... Vat lidu da pha dién tir c6 méi lién hé chat
ch& dén tinh tur, tinh sat dién. Dua trén co ché xuat hién cua tinh sat dién, vat
liéu da pha dién tir ¢ thé dugc chia thanh hai nhom véi tinh sit dién hinh hoc
va tinh sét dién dién tir. VGi vat liéu co tinh sit dién dién ta, tinh sét dién hinh
thanh tir trang thai trat tu tir hoac trang thai trat tu dién tich.

Vit liéu da pha dién tir gdm hai loai: loai I 1a trat ty tir tinh va sat dién
duoc thiét lap trén cac mang tinh thé khac nhau cua vat lidu va thuong dugc
lién két yéu, nhung dién truong van cé thé thic day cac thay doi trong tir hoa
va loai II 1a trat ty tir phd v& doi xang nghich cua vat liéu, tao ra sy chuyén
pha sat dién thir cap, trong d6 phan cuc sat dién duoc két hop tinh xao véi cau
tric tir va voi tir truong.

Vit liéu da pha loai I cho cac vat liéu trong dé tinh sit dién va tir tinh
xay ra & nhiéu nhiét do khac nhau va phat sinh tir co ché khac nhau. Thong
thuong ¢ nhiét do cao, su bién dang cua tinh thé lam tang tinh sat va thi tu tir
tinh, thuong 1a phan sat tir dugc dat & nhiét o thap hon.
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Vi dy, trong bai bdo cua William Ratcliff va cong su ciia minh da nghién
ctu vat liéu da pha loai I d6 1a HoMnOs. Vat liéu nay cé cac ion Ho - O trai
qua su dich chuyén & nhiét do rat cao (Tc= 1375 K), 1am phét sinh momen st
dién doc theo truc ¢ va thi ty tir truong tam xa phat trién dbi véi cac momen
Mn & 72 K. Dudi nhiét do sap xép tir tinh (Ty = 72 K), Mn quay theo thir tu
trong mot cau tric spin 120° phi tuyén tinh. O 40 K, mét sy dinh huéng lai
spin dién ra trong d6, cac mdmen Mn quay trong mit phang, thay doi doi
xang tir va cau trac quay o goc 120° khac. O nhiét do thiap, méomen Ho sap
xép theo thir ty phan sét tir (Ty, = 8 K) thiang hang doc theo truc ¢, kém theo
su chuyén d6i dinh hudng spin tht hai cia mémen Mn thanh pha ciu trac
spin P63cm 120° [5].

Vit lidu da pha loai II cho cac vat ligu trat tu tir pha v& doi xing nghich
dao va truc tiép "gay ra" tinh sat dién. Trong truong hop nay, nhiét do thir tu
cho hai hién tuong 13 giéng hét nhau.

Vi dy, cling trong bai bao cuia William Ratcliff da nghién ctu vat liu da
pha 13 TbMnO; trong d6 mdt xoan 6c¢ tir khong d6i ximg tam kém theo mot
phan cuc sat dién dit & khoang 28 K va khoang 41 K [5].

Ngoai ra con c¢o6 vat ligu da pha RMn,Os5 da dugc P. G. Radaelli va cac
cong su dung phuong phap nhidu xa notron nhan manh vao cac mdi tuong
quan giira tht tu tir tinh va tinh sat dién [6]. Chi dya trén co sd cta cac cau
tric tir d2 tinh ché, ho d3 tinh toan cac dai lugng vecto c6 mdi lién hé tryc tiép
dén su phan cyuc dién cho ca mé hinh vi mé quy dao quay, han ché trao doi
Cla cac tuong tac dién tir chiém wu thé, da tim ra nhing 1y do va dua ra gian
d6 pha tir phac caa RMn,Os. Bong thoi, néu 1d sy can thiét cia trao dbi phan
d6i xing trong viéc 6n dinh cac pha c6 cuc nhat quan [6].

1.3. VAT LIEU CazC0,04

C6 rat nhiéu cong trinh nghién ctru ap dung k§ thuat nhidu xa notron dé
nghién ctru tinh chat dién tir trong cac vat liéu da pha dién tir khac nhu
HoMnO;, TbMnO3, BiFeOs;, RMn,0s5, LuFeO; [5-7]. Trong sb do, vat lieu
dién hinh cta nhém vat liéu nay 1a CazC0,0s. Ca3C0,0s 1a vit liéu co tinh
chat tir di thuong va dong ton tai nhiéu pha tr & nhiét do thap [8-11].
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Tathamay Basu va cac cong su da thuc hién cac phép do dién moi phuac tap
cho hop chat nay nhu mot ham caa nhiét 6 (T) va tir truong (H), tim thdy cac
dic diém hap dan riéng biét do hién tuong cung ton tai pha tir truong mai,
dugc hinh thanh sau mot qua trinh chuyén doi cam tng tir truong o trang thai
co trat ty tir tinh va hiéu tmg ghép tir trudng tir chudi spin cao hon thur tu tir
truong tam xa [8].

C6 su thay d6i ¢ cac gia tri do dugc cua hé s6 phan cuc P véi nhiét do
giam xuéng gan 90 K, nhu thé co sy chuyén d6i chat sat dién gy ra boi trat
ty chudi spin tam thoi. Su phan cuc dudi 50 K (xem trong Hinh 1.11) cho
thay cac dic diém khac biét khi chuyén d6i tir tinh. Su phéan cuc phu thudc
vao trudng & 2,6 K cho thiy su thay doi ¢ dbc khoang 40-50 kOe, c6 thé
tuong quan truc tiép véi su chuyén doi siéu tir trong hop chat nay. Vi vay, két
qua phan cuc nay cling khang dinh dugc su ton tai ciia ghép dién tir ca trén va
dudi Ty.

1000

"E 500
=
&
O 1 1 ]
0 50 100 150
T (K)

Hinh 1.11. Sy phan cuc nhu mot ham cuia nhiét do di véi CazCo,0s.
(a) Hién thi dir liéu nhiét do thap & dang mo rong.
(b) Cho thay su phan cuc [8].

Pic trung co ban cua vat liéu Ca;C0,0g 1 t6n tai tinh bat thoa tir hinh
hoc. Tinh bat thoa tir gay ra su bién thién tir do theo khong gian va tinh doi

Xtng tAm cua Cau trac tinh thé bi pha v&, dan dén sy xuat hién cua tinh sét
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dién. Mot diéu can luu ¥ 13 trong cac hé bat thoa tir hinh hoc van dong ton tai
rat nhiéu trang thai tir rit gan nhau vé mat nang luong. Chinh vi thé, hé vat
liéu nay rat nhay voi cac tham sé nhiét dong nhu nhiét do va ap suat. Mot loat
cac chuyén pha tir kéo theo su thay d6i di thuong trong tinh chit dién da duoc
nhin thiy 13 trong vat liéu Ca;C0,0¢ khi thay d6i cac thong s6 nhiét dong [9-
11]. Cac don tinh thé cua CazCo,0s dugc tim thay thé hién hiéu ung dién tir
dudi Ty = 25 K voi dinh trong duong cong € (H) tai ferri sat tir chuyén sang
st tir. Hinh 1.12 cho thiy dugc, hing sb dién moi twong d6i khong ddi xubng
Ty va sau d6 thé hién su giam dot ngot ¢ qua trinh chuyén ddi phan sit tir bét
dau o Ty =25 K.

32 _ . . .
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Hinh 1.12. Sy anh huéng cua hang sé dién moéi 1én nhiét d6 [9].

Trén hinh 1.12 cho thay, su giam khi thir tu tir truong dai xay ra Ty = 25
K, tirc 1a khi tham sb tha tu phan tir L xuét hién. Tham sb thi tu tir tinh L?
nay co lién quan dén cudng do cua dinh Bragg phan sit tir (0 0 1).

Theo Natalia, Bellido va cdng sy ctia minh (2008) dua ra cong thiac tinh
d6 cam dién 1a nghich déo dao ham bac hai cua ning luong tu do d6i véi phan
cuc nhu sau:

1 _ 9°F

Z = 32p =a+ ]/Lz (112)
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Vé6i o va y 1a cac hé s6 gidn nd Landau khong anh hudng boi nhiét do, F
la nang luong tu do, P 1a d6 phan cuc.

Do d6 cong thirc cua hang s dién moi duoc tinh nhu sau:

2
L +1z1+1—y<L>

a+yL? a a?

E=x,+1= (1.13)

Céc tinh thé don cua pha mét chiéu CazCo,0s bao gom mét mang tam
giac gdm cac chudi [C0,0¢] sét tir (Te, = 24 K) duoc ghép ndi phan sat tir
(Tcz = 12 K). Nam céu hinh tir 6n dinh d3 dugc chitng minh bang su tir hoa
nhu mdt ham cua dudng cong tir truong tai 2 K. o tir hoa twong d6i cua
chung tuwong Gng véi m = 1/4, 1/2, 1, 2, 3 trong d6 m = 3 dai dién cho thu tu
sat tir caa ba chudi trén cing mot tam giac, mdi chudi cd do tir hoa m = 1
[10]. Trong hinh 1.13, dudng cong y (T), dugc do ¢ nhiét do thap dudi truong
10 T khi 1am lanh déi v6i mot tinh thé don ¢ trudng song song véi huéng
cua chudi va cho thay sy ton tai chuyén doi tir & Tey = 24 K khi y ting dot
ngot.

0.6 B R R R AR AR

=

X (a.u.)
/

\
02 r \
\TC,
0.1F K
0.0 FTYNTO SCWISITAION TSEPUITSITEN NTTITATAPTN BPWETTO W 1 1
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Hinh 1.13. Buong cong ZFC, FC caa  (T) trong 10° T véi hudng truong
nam doc theo chudi [10].

Trong hinh 1.13 qua trinh chuyén doi tir tinh thir hai xay ra ¢ Te, = 12 K
tuwong tng voi nhiét do cua duong cong ZFC va FC cua y (T). Sy gia tang tur
hoa doc dudi Te; tuong (ng voi su ghép ndi sit tir cia cac ion dwong Co,
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trong khi Tc, 1a sy ghép ndi phan sét tir lién chudi sat tir va do dé twong tng
véi nhiét do theo thar tu caa ferri tir . Didu nay cho thay ring qua cac dudng
cong AC-y (T) duoc thé hién cho hai kiéu hinh hoc twong @ng véi Hlc va
H.lc duoc quan sat ¢ hinh 1.14.

1.2 T T |l T T 0020
1.0 j&\
/ R 10.015
| Y
08| "'d'm ]
Ry
— |‘I \ }\
S5 osf j W2 10.010
(4] \ Y
— . /? E
X o4f é
[ 1 0.005
021 Py oo o
ool e b 0.000
5 10 15 20 25 30
T(K)

Hinh 1.14. Puong cong y’(T) cho cac hinh hoc H || ¢ (truc y bén trai) va HLc
(truc y bén phai) [10].

Cubi cung ¢ hinh 1.15, mot nghién ctru don tinh thé nhu vy cho phép dé
Xuat mot biéu d6 pha tir chi tiét hon.
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Hinh 1.15. Gian d6 pha tir tinh PM, DIS, Fi va Fo twong tng vai thuan tu, tir
tinh réi loan, tir tinh va sat tir. Ving dt nét twong tng Vi ving khong thé
dao nguoc bao gém céc cau tric tir tinh khac nhau [10].

C6 thé thay rang & hinh trén, bon mién c6 thé duoc phan biét, tuong tng
VGi cac trang thai thuan tir (paramagnetic — PM), phan sat tir (disordered
antiferromagnetic — DIS), sat tir (ferrimagnetic — Fi) va sat tir (ferromagnetic
— Fo). Mot dic diém quan trong cua biéu dd nay lién quan dén ving dut giy
dudi 5 K, cho thay cac thudc tinh khong thé dao nguoc va noi cac cdu tric tir
tinh.

Khong nhitng thé, V.Hard va cong su cua minh da dua ra dugc co ton
tai dinh tai Ty =25 K trong Cy (T) dudi truong ap dung 13 0 va 2 T. Pic diém
nay chtng to rd rang sy Xuat hién cia mot trat tu tim xa lién quan dén khop
ndi chudi phan sat tir. Trong truong 5 T, khong con dinh trong dir liéu khi
chuyén d6i st tir trong mot tir truong Ion. Trong truong 2 T, trang thai sap
xép 1a sit tir va cuc dai tai Ty dugc tim thay 13 rat rd rét. Dudi truong khong,
dinh ¢ Ty giam dang ké; entropy tir tinh hién thi su tién hoa tron tru, lién tuc
so v6i nhiét do dudi Ty va bi gian doan khi vao trang thai spin dong lanh
xung quanh (frozen spin — FS) Tes =~ 7 K. Ngudi ta quan sat thay su giao nhau
rd rét ctia Cy (T) xung quanh Tes & cac nhiét do. Su lién két gitra nhiét luong
véi két qua tir hoa chitng minh ring trang thai tir bén dudi Ty ¢ truong khong
van rét rdi loan va phat trién lién tuc theo ca nhiét d6 va thoi gian. Tinh ning
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nay bat ngudn tir tinh bét thoa tir hinh hoc va dong luc quay cham cua chudi
sat tir [11].

Ngoai ra, sy anh huong cia Mn hoac Fe vao Ca3C0,0¢ cling lam xuat
hién trang thai trat ty dién tich giita cac ion tir Co-Fe/Mn doc theo chudi spin
mot chiéu [12-14]. Ngoai ra, vat liéu Ca;C0,0¢ ciing thé hién hién ung tur
nhiét hira hen s& duoc tng dung thay thé cac ki thuat 1am lanh théng thuong
nhu 1am lanh tir tinh khi dua thém cac oxide chuyén tiép nhu MnO, CuO [15].

TIEU KET CHUONG 1
O chuong nay két luan duoc cac van dé sau:

Tinh chat co ban cua notron (khéi luong, dién tich, spin, momen tir,

nang luong, budc séng) va notron tuong tic véi vat chat.

K§ thuat nhiu xa notron dé xac dinh cdu tric tir tinh va cac loai
phuong phap lién quan dén notron 1a phép do phan xa notron phan cuc va tan

Xa notron géc nho.

Vit liéu da pha dién tir c6 mdi lién hé gifta tinh chat tir, tinh chat sit
dién duoc chia lam hai loai la da pha loai I va da pha loai Il. CazC0,0¢ la vat
lidu c6 tinh tir va dién. Bén canh do, sy di chuyén phac tap giira cac bac ty do
dién tir dan dén sy xuat hién hién tuong tha vi trong hé vat liéu trén. Trén hét,
Ca3C0,06 cO tuwong quan tir dién manh thé hién tinh bét thoa tir hinh hoc
manh, sy thay ddi nho cac tham sb nhiét dong nhu ap suat, tir truong hay
nhiét d6 s& 1am thay d6i tuong quan giira cac tuong tac tir gay ra sy bién doi
Cau tric pha tir va kéo theo sy bién d6i tinh chat vat 1y khac. Ngoai ra,
Ca3C0,04 con thé hién hién wng tir nhiét.
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Chwong 2: NGUYEN LIEU VA PHUONG PHAP THUC NGHIEM
2.1. CAC KY THUAT CHE TAO MAU

2.1.1. Ky thuat phan #ng pha ran

Co ché cha yéu cua ky thuét nay 1a khuéch tan, dugc st dung hau hét

trén VAt ran da tinh thé. Ky thuat nay ¢ng dung truc tiép tir cac thanh phan rin
nhu oxit, mudi cta cac kim loai... Khi hdn hop céac chat duoc nghién, sau do
tron va cudi cung nung, mudi gép phan 1am dung méi thuc day cho tao ra mot
hop chat tuong ddng. Tiép theo d6, hop chat nay duoc ép thanh dang vién.
Tiép d6, dé tao ra duoc san pham can phai nung thiéu két & nhiét d6 cao. Dé
c6 duoc mau tét nhat, can phai thuc hién nhiéu lan cac giai doan. Ky thuat
nay dé 1am ra mau c6 khéi luong 16n ma lai ré. Nhung c6 mot s6 mau khac
khong dam bao chét luong khi 4p dung k§ thuat nay nhu cac mau ¢ nganh
dién, di¢n tu, quang....

Pé tao ra dugc mot vat lieu bang ky thuat nay can c6 mot qua trinh nhu
hinh 2.1.
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Hinh 2.1. Cac giai doan dé san xuat vat liéu tir k§ thuat pha ran.

2.1.2. Nguyén li¢u
Bao gom Ca;C0,05 va CoO & dang bot trong d6 do tinh khiét 1a
99,99% dugc mua tir hang Sigma — Aldrich va thuc hién dang quy trinh nhu
trén Hinh 2.1. Vat liéu da duoc nung so bd ¢ nhiét do 850°C trong 12 gid va
nung thiéu két & nhiét d6 1200°C trong 12 gio tir 16 nung nhiét do dit ¢ phong
thue hanh cua khoa Vat 1y cua trudng Pai hoc Su pham Pa Néng duoc hién
thi nhu Hinh 2.2



Hinh 2.2. Lo nung tai phong thuc hanh cia Khoa Vit 1y, Truong Pai hoc Su
pham Da Nang.

2.2. NGHIEN CUU CAU TRUC TINH THE CUA VAT LIEU
2.2.1. Phép do nhiéu xa tia X

Nhiéu xa tia X (XRD) la mot ky thuat cho phép phan tich ty I& pha co
trong thanh phan, cho biét thong tin co ban va nhitng tham sé khac lién quan
dén cau trac. Chang han, do kich thudc don vi tinh thé, tim ra kich thudc don
vi tinh thé sir dung phép do phén tich sb liéu Rietveld.

Phép do nhiéu xa tia X duya trén dinh luat Bragg giong véi nhidu xa

notron:

2dsing = nl
Vi, d 1a khoang cach & cac mat mang, 0 1a goc gitra tia X va mat mang, 4 la
buodc song tia X van=1,2,3...
Phép do nay hau hét sir dung cho viéc xac dinh cac thanh phan chua
biét. Néu mau 1a da tinh thé thi phuong phap nhiéu xa bot tia X 1a phuong
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phap t6i wu dé tim ra cdu trac. Tur d6, s& cho ra phd nhidu xa dung dé tim
kiém céc 6 mang, cau tric pha va khoang cach giira cac mat mang kém theo
cac chi s6 Miller thi s& tim duoc thong sé s6 mang trong tinh thé do.

Pé tim thay dir liéu cAu tric tinh thé Caz;C0,0s-Co0, toi sir dung mau
duéi dang bot, duge dén vao dng c6 thanh moéng va duoc dit ¢ dinh. Cac
mau do duoc do & gbc 26 khoang tir 10° dén 80° va do bang may nhiéu xa tia
X cuia khoa Vat Ly thudc truong Pai hoc Su pham Da Nang duoc hién thi nhu
Hinh 2.3.

Hinh 2.3. May do nhiéu xa tia X caa khoa Vat Ly thudc truong Dai hoc Su
pham Pa Nang.

Céu hinh may c6 dang D8-Advance eco thudc dong Bruker voi nguon
phat 1a Cu-K, voi1 hai budc soéng lan luot 1a 4, = 1,5406 A va 1, = 1,5444 A.
Trong d6 ti 1€ cuong do twong tmg 1a I,/1; = 0,48.

2.2.2. Po hinh thai bé mit bang kinh hién vi dién tir quét

Pé xac dinh cdu trac bén ngoai cua vat liéu thi sir dung kinh hién vi
dién tr quét (viét tat 1a SEM) 1a hé thong kinh hién vi dién tir quét két hop hé
théng phén tich tia X. N6 dung dé xem xét bé miat vat ran ¢ nhiéu khoang
phong dai khac nhau, cho phép thu anh lap thé. Nho viéc tng dung cua dong
nang, cho nén SEM phat hién ra dau hiéu vé cac electron tuwong tac véi nhau
bao gom cac dién tur tan xa nguoc, cac dién tir tin xa nguoc va nhidu Xa cac

dién tir th cap. Chung co chiic ning quan sat cac nguyén to va photon két
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tinh. Hinh anh ctia mau duoc tao ra nhd cac dién tir thir cip nhén ra hinh thai
hoc ciia mau. Con & thanh phan cac phéan tir cia mau twong phan véi nhau
nho dién ti tan xa nguoc,

Déi véi vat lisu CazCo,0 — CoO thi hinh thai hoc va cac thanh phan
cua chung dugc quét SEM dong JSM — IT200 dugc gén thém thiét bi tan xa
nang luong cta tia X va duogc hién thi & Hinh 2.4.

Hinh 2.4. Kinh hién vi dién tir quét cua khoa Vat Ly & Truong Pai hoc Su
Pham DPa Nang,.

Con ddi véi phd tan xa ning luong tia X (dugc viét tit 1a EDS hay EDX)
duoc tich hop trén SEM dugc dung dé nghién ctru thanh phan hoa hoc ctia mau,
tir viée xuit ra gian dd nhiéu xa tia X chu yéu do sy twong tac giita mau ran voi
cac chum dién tir c6 nang luong cao. Luc do, trong nguyén tir s€ bi chiing dam
xuyén vao trong, dong thoi lién két voi cac 16p dién tir & bén trong. Tir 40, cac
tia X xuat hién ti 18 v6i s6 hiéu nguyén tir va tuan theo dinh luat Mosley [18]:

= Mede 37 _ 192 — 248 x 10'5(Z — 1)2 (Hz) (2.1)

"~ 8h3e2 4
Véi dién tich cua electron 13 g, khdi luong cua electron 1a m,, hing sé dién
mdi chan khong 1a e, va hang s6 Planck 14 h.

Vi thé, cac thanh phan ctia mdi chit c6 mit trong mau dic trung boi tan sb

tia X. Nho do, cac nguyén to s€ duoc xac dinh va ti phan cta né cé trong mau.
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V@& CcAu tao cua phé tan xa nang luong tia X duoc biéu thi nhu Hinh 2.5

Dt liéu
dﬁu_vao
thiét bi
B khuéch dai
t Pau do
may [ || (1)
il \I Chum electron
(3)
“4)
—‘J
Hién thi Tin hiéu tia X

Mau
Hinh 2.5. M6 hinh ciu tao EDS.

O Hinh 2.5, vi twong tac véi chum electron, mau phat ra tia X sé& sinh ra
su bién thién nang lugng. Sau do, ching chuyén téi ti hé tan sac nho dau do
duogc 1am lanh bai nito 1ong. Nho do, dién tir thir cap duoc tao ra va duoc dan
vao b phan khuéch dai. Cubi cung, tré thanh dir liéu dau vao may tinh va
phd nhidu xa tia X duoc hién thi.

Ti phan & cac nguyén to trong vat lidu ti 18 véi cuong do cua tia X sinh
ra. Ngoai ra, d6 phan gidi cua phép do mau phuy thudc vao kich thuéc cia
electron va do nhay dau do. EDS c¢6 d6 chinh xéc khoang tir 3% dén 5% ti
phan caa nguyén td co trong mau. Du vay, ddi véi nhitng nguyén té nhe thi
EDS s& xuat hién cac dinh chong chap gy khé khin trong viéc nghién ciu
cau tric vat ligu.

2.2.3. Phuong phap thoi gian bay

Phuong phép thoi gian bay (TOF) dung dé do phan tmg dong hoc cua
mau khi n6 ¢6 ning luong rong hodc Q hoic trong trudng hop d6 phan tan rat
nho (vi du kich thich trudng tinh thé. Mau da tinh thé va mau v6 dinh hinh
dugc nghién ctru dya trén phuong phap nay. Dé thuc hién dugc ki thuat nay
can phéi tim chinh x4c budc séng cia notron thuc hién nhiu xa theo cong

thuc de Broglie, budc séng notron ¢6 moi quan h¢ vdi van toc. Nhu vay, thi
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nghiém nhiéu xa véi gbc tan xa xac dinh co thé thuc hién dugce néu biét thoi
gian bat dau bay ctia notron. Hinh 2.6 1a mo hinh mat cat theo ki thuat thoi
gian bay.

: N
AN

RIEIEYENY

fhidl,  {hkl}, {hilly  {hi),

Hinh 2.6. M6 hinh mit cit TOF.

Trén Hinh 2.6, TA 1a hé théng phan tich thoi gian bay, L, 1a chiéu dai
duong bay cta chum tdi, L, 12 khoang cach tir mau dén dau do. Tin hiéu tur
dau do duoc luu trit & kénh phén tich thoi gian bay (TA). Do d6, phd dém ghi
nhan dugc xay dung phu thudc vao thoi gian bay cta notron. Néu notron voi
nang luong E hoac tai thoi diém t, bat dau tir nguén, n6 sé& duoc luu lai tai dau

do tai thoi diém t;

T=t—t0=(L1+L2)\@ (2.2)

Budc song notron va thoi gian bay lién hé qua biéu thuc:

1= (2.3)

mL

Vi khéi lugng ciia notron 1a m, tong thoi gian bay 1a t, tong chiéu dai

duong bay ctia notron 1a L, hang sd Planck 13 h.

O Hinh 2.7 13 so dd nhiéu xa theo k¥ thuat TOF
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(180°—20)

G
Hinh 2.7. So d6 nhiéu xa theo ki thuat TOF.

Trén Hinh 2.7, so d6 nhidu xa c6 nhimng bd phan nhu sau: A 13 ngudn
xung, B 1a bo phan diéu chinh, C 1a hé théng truyén notron, D 1a mau, E 1a
dau do,F 13 thiét bi phan tich miu, G 12 thiét bi xtr Iy mau, k; va k, 1an luot 13

cac vécto song tdi va vecto song tan xa.

Notron sau khi di ra tir ngudn xung s& di qua bd phan diéu chinh va hé
théng truyén, sau d6 mau vat s& bi tan xa va duoc ghi nhan béng dau do da
duoc cd dinh goc. Thiét bi phan tich s& xac dinh duoc thoi gian bay cua
notron tir hé thong truyén dén dau do va trong bd nhd, chung sé& dugc ghi lai.

Cudi cung s€ ra dugc hinh anh nhiéu xa nhu Hinh 2.8.
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Hinh 2.8. Phé TOF chuan héa tir mau bot BiFeOs s6 2 ¢ khoang 9,2 A [4].
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2.2.4. Phwong phap xir 1y s6 liéu Rietveld

Phuong phap tinh toan Rietveld 1a k¥ thuat tinh toan dit liéu cta tinh
thé bang nhifu xa bot dugc nha tinh thé hoc ndi tiéng ngudi Ha Lan Hugo
M.Rietveld phat minh ra. K§ thudt tinh toan ndy ra doi nham dua ra nhimg
dic diém cua vat lidu két tinh tir dit liéu nhidu xa bot tia X va sau nay mo
rong ra nhiéu xa bot tia notron. CAu trac ctia mau bot duoc xac dinh boi nhiéu
yéu t6. Pau tién, 1a cac yéu td dé dua ra dugc tinh d6i xtng cua tinh thé bao
gdm hing sd mang, vi tri cac nguyén t, cac vi tri chiém va thay thé cua
nguyén t6. Tiép theo, 13 tham sd nén, moi truong va cac yéu td khac anh
huong khéac tao nén tham s6 nén trong qua trinh xur 1i s6 liéu. Cac dinh Bragg
c6 thé bay ra ngoai nén, nguyén nhan do nén bj thay d6i cham ddi véi goc tan
xa. Va cudi cung 14 cac hé s6 miéu ta dang hinh cia nhiing dinh Bragg riéng
1¢ duoc biéu dién bang cic ham cia FWHM (thay d6i theo goc Bragg) duoc

goi l1a cac ham hinh dang dinh.
Ap dung cong thirc binh phuong nho nhit duoc st dung trong cac sang
loc ctia Rietveld dé xac dinh cac tham s cau triic ¢6 cong thire dudi day:

2

XZ = Zi wi(lexp,i - Icalc,i) (2-4)

Vo1 cuong do do trén mau la lep, trong so tai vi tri 1 1a w; va tr1 s6 cuong do
tinh toan dugc 1a lg.. HE s6 binh phuong nhd nhat tinh bang tong tat ca cac

diém cua pho do duoc & mot khoang cach d; gitra hai mat phang mang.
Véi Iy duoce xac dinh bang cong thire dudi day:
Ieaic = C Zhrainiet Frial* da® (dnia — di) + Ip(dy) (2.5)

Trong d6 C 1a hé so chuan hoa, d,; 1a hé so ti 1€ v6i hé so Lorentz, ¢
la ham mi€u ta dang hinh dinh nhiéu xa va Iy 1a cuong do nén. Biéu thuc cua

hé so cau trac Fy duoc xac dinh nhu sau:

Fupr = 29’ b; rjexp[Zni(hxj + ky; + lzj)] exp (— > ) (2.6)

2
8dj 1

Vo1 s6 hang cua s6 loai nguyén tu trong 6 nguyeén to la rj, toa do cua
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nguyén tir thir j 1a (X, y, z); va Bj la thong s6 dao dong nhiét. Cac tham sd trén
dugc tim ra khi ham t4i thiéu phai dat gia tri nho nhat bao gdm thiét 1ap cac
thong sb I X +Yj »Zj ,Bj; cuong do cua phong nén (théng thuong duoc biéu

dién dudi dang ham da thurc); cac thong so ctia 6 so cap.

Vi du ciu trac tir tinh cho CagCoMnOg dd duoc tinh chinh bang ky thuat
tinh toan Rietveld chay béi phan mém FULLPROF bang cach cung cép céc
toan tir di ximg va mot vecto lan truyén k = [0,0,1/8]. Trong Hinh 2.9, mo
hinh tinh ché Rietveld cho T =2 K, H = 0 ciing duoc hién thi.

1 Ca CoMnO,_ £
A=1.48 A ]
2
g
£
—_ ' 300 K
2 |
5 = © I|
S et
2 [nasotsmdie M | “r
5 ‘H l nl' " A ""'" s
= I J ‘ "y
= Nuclear —s | I I I N (|
Magnetie | | |I III | III | WP s e
k=[0,0,1/8] T=2K
T=2K, —— |Cb5; —_— |Ca|; — Iobs'lca| ; | Bragg Peaks
1 ) 1 s 1 L | y |
10 20 30 40 50

2 0 (deq)

Hinh 2.9. Cac mau nhidu xa notron tryc tuyén cho CazCoMnOg duoc ghi lai &
cac nhiét do khac nhau [13].

Cac mau nhiéu xa notron duoc ghi lai & 0 va trong tir trudng ngoai tai
nhiét 46 dudi va trén Ty dugc biéu hién trong Hinh 2.10, hai cuc dai tir duoc
danh sd trong hinh. Cudng do cia cac dinh nay duoc xdy dung béi ham cua
nhiét dg, trong truong H=0va 5 T.
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bCasCoMnOG T=2K

T=5K

Intensity (arb. units)

10 20 30
2 0 (deg)

Hinh 2.10. Cac mau nhiéu xa notron duoc ghi lai & cac nhiét o da chon dudi

10

H=0va5T.[13]

Trong hinh 2.10, sy bién thién vé cuong do tich hop cua cac cuc dai tu
(10 1) va (1 10) twong &ng Vvéi nhiét d6 trong truong 0 va 5 T duoc hién thi
trong hai hinh dudi cing tuong (ng. Dinh tir (1 0 1) phat trién do thir tw AFM
pham vi dai phat trién trong hop chat nay duéi 15 K. Viéc ap dung tir truong
lam giam cuong d6 cua dinh (1 0 1), trong khi cuong d6 dinh (1 1 0) tang khi
c6 tir truong . DI véi ion Co, trong trudng khong, gia tri mémen tir ting tir 2

K dén 5 K. Tuy nhién, khi nhiét d§ tang thém dén 10 K, gia tri moémen tur

giam.

2.3. THIET BI PO THI NGHIEM

May do nhiéu Xa notron DN-6 duoc dit trén chum tia 6b ctia 16 phan
g xung thong luong cao IBR-2 cua Dubna — Lién Bang Nga duoc hién thi

nhu hinh 2.11.

20

30
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(a) (b)

Hinh 2.11. Cau tao cta nhiu xa ké DN-6 [19].

a) Cach bd tri nhidu xa ké DN-6 tai 16 phan mg thong lugng cao IBR-2
¢ cau tao gom bo tach chum notron (1), dng dan hudng notron cong (2), hé
théng dan notron hinh parabol (3) va vi tri ciia dau do va hé théng mai trudng
mau (4) cua nhidu xa ké DN-6.

b) Bé tri so d6 md rong cua dau do va hé théng moi truong mau cia may
do nhidu xa DN-6 ¢ cdu tao gém phan dau do goc tan xa mot goc 90° (1),
phan dau do goc tan xa thap (2), bo phan lam lanh nam ngang (3), cudi cing
1a gia d& mau va cac 6 ¢ ap suit cao duoc cd dinh trén thanh truot di dong.

Cac bd phan ciia may do nhiéu xa dugc gan trén mot 1ong d& khi.

Chum tia notron dwoc hinh thanh tir ba giai doan ¢ 6ng dan hudng
notron. O giai doan dau tién 1a bd tach chum notron, chia cham notron t&i
thanh 2 huéng nho d6 1a cho DN-6 va may do nhiéu Xa notron thoi gian thuc
gan d6 trén duong dan dong 6a. Thi nghiém tién hanh ¢ Phong thuc nghiém
vat 1y notron Frank thudéc Dubna & Nga. Trong giai doan tiép theo, 6ng dan
huéng notron 13 mot duong cong dai 20 m véi I16p phu m = 1 va tong ban
kinh cua duong cong 1a 1860 m. Kich thuéc cua chum notron sau giai doan
nay 13 15x165 mm® Co nhiéu su lya chon khac nhau nham diéu huéng cac
chum tia notron cho giai doan cudi cung cua 6ng dan hudéng notron. Cudi
cting, mot hé théng co hinh parabol vdéi tiéu diém thang ding va 16p pha m =
3 dugc san xuat boi SwissNeutronics ¢ Klingnau (Thuy ST) va duoc lap dit
nhu giai doan cudi cung cta dng dan notron. Mot chum héi tu cta notron ¢
kich thuéc 10x10 mm nam ¢ khoang cach 870 mm tinh tir cubi phan biéu thi
nhu hinh 2.12.



48

0 450 870
mm mm mm

Hinh 2.12. Cac cau hinh chim notron ctia dong 6b thu dugc & cac khoang
cach khac nhau tir dau ra cia mot doan notron hoi tu [19].

So dd t6 mau cho thiy su phan bd cuong do notron tir thip (dugc thé
hién bang mau xanh lam) dén cao (dugc thé hién bang mau d6). Tur do, mot
doan notron hoi tu méi tir dng dan notron dwge hinh thanh, déng thoi lam
ting tong thong lwong notron trén miu trung binh khoang 6 lan trong hinh
2.13.

10 e e
‘584 “
—

&
6 |
&
-
2 4
2 2 3 s 6 7 8

4 S

A A

Hinh 2.13. Sy phan b quang pho ddi véi hé sé khuéch dai caa thong luong
chum notron téi [19].



49

Tir sy phan bd nhu thé thi tong chiéu dai cua chum tia tir nguén dén vj tri
mau 1a 30,5 m. Vi du, dd thi nhidu xa notron ciia mau bét tiéu chuan LaBg
(theo s6 liéu & Vién tiéu chuin va Cong nghé qudc gia cua Bo thuong mai
Hoa Ky) [20] dugc hién thi ¢ hinh 2.14.

-

| l.vaBo--

i

TN IR | |
kpudp}'g_ \ B

Neutron intensity, arb. units

1.S 20 28 30 185 40 45
Hinh 2.14. Mau nhiéu xa notron cua LaBg duoc Xt Iy bang phuong phap
Rietveld [19].

Cac diém thyc nghiém va tinh toan hién thi nhu trong hinh. Cac dau
gach bén dudi duoc biéu thi cac vi tri tinh toan cta cac dinh hat nhan trong
cdu trac 1ap phuong LaBe.

May do nhidu xa DN-6 c6 cac thong sb vé thiét bi va hiéu suat cia may
do dugc trinh bay trong bang 2.1.

Bang 2.1. Cac tham s6 k§ thuat cia may do nhiéu xa DN-6 [19].

Thong lugng notron trén vi tri mau ~3,5.10
(duoc do bang phuong phép kich hoat 14 vang) n/cm?/s
Khoang cach dac trung cua TOF 30,5m
Pham vi d — Spacing t6i da

Tai goc tan xa 20 = 90° 05-574
Tai goc tan xa 20 = 42° 1,8-112 A
Do phan giai Ad/d (d6i véi d = 2 A)
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Tai goc tan xa 20 = 90° 0,025
Tai goc tan xa 20 = 42° 0,030
Thai gian thu thap dix liéu ¢o dinh

M3u trong diéu kién méi trudng xung quanh, V ~ 50 mm® 0,1h
Mau trong budng 4p suét cao véi dé sapphire, V ~ 1 mm?® 2-4h
Mau trong budng ap suét cao véi dé kim cuong, V ~ 0,01 | 20-40h
mm®

Pham vi 4p suat ¢ dinh trong cac thi nghiém

Céc 6 ap suat cao véi dé sapphire 12 Gpa
Céc 6 ap suat cao véi dé kim cuong 50 GPa
Pham vi nhiét d6 ¢ dinh

May lam lanh chu trinh kin bang khi heli 5-320K

Tiép theo, d6 1a bd phan dau do ctia may do nhiéu xa DN-6 duoc biéu
dién nhu hinh 2.15, bao gém 2 phan: phan dau tién bao gdm 96 bo dém riéng

biét ciia ddu do chu day khi *He duoc sip xép theo dang sau vong gdm 16 dau
do dugc biéu dién nhu hinh 2.15a. Mdi dau do ¢6 ban kinh 350 mm dugc bidu

dién & hinh 2.15b.

(a) (b)

Hinh 2.15. Chi tiét cy thé cua dau do [19].

(a) Phan tach song mot goc 90° ciia may do nhidu xa. Cac dau do duoc
dat trong 16p boc phu boron - polyetylen dé bao vé nén va bao gdm 16 modun
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6ng chuan truc va khdi dau do. Cac hop mau do 1a nhitng médun tién khuéch

dai cta bo dém notron.

(b) B4 cuc cua modun dau do bao gdm bo chuan truc trong cadmium
(1), vi tri ctia 6 bd dém notron (2) va 16p che chan xung quanh bang vat liéu
polyetylen chira boron (3).

Hé théng dau do cung cip chim notron trong pham vi goc tan xa 87 —
93°%. Cac mau nhidu xa notron thu dugc bang cach téng hop phé tir mai phan
tr trong dau do vai hiéu chinh phi hop cho mdi su thay d6i goc tan xa. O
phan dau do tht hai cling ¢6 dang hinh tron nhung né duoc thiét ké véi ky
thuat khac, v6i viéc thdng nhat nap khi *He vao toan bo thé tich phan dau do
[21]. Tir @6, n6 thu thap dit liéu nhidu xa notron trong pham vi goc tan xa thap
hon 1a 35 — 43°. Ca hai phan cua dau do déu duoc dat trong tim chén
polyetylen c6 chira boron dugc hién thi rd nét trong Hinh 2.15a, dé phat hién
cac tham sé nén trong thi nghiém. Thiét bj dién tr caa ddu do dua trén modun
MPD-32 ¢6 thé Iuu trit dit liéu cho 240 phan tir doc lap cua may do duoc trinh
bay trong céc bai bao [22, 23]. Cac modun cua phan mém SONIX+ cung cap
cac quy trinh kiém soat dé ty dong hoa cac thi nghiém va truc quan hoa dix
liéu nhidu xa notron [23]. Ngoai ra, bo diéu hoa nhiét d6 nam ngang dua trén
thiét bi 1am lanh khi Heli chu trinh kin dwoc st dung ¢ cac thi nghiém trong
khoang 5 — 320 K [24]. Bong thoi, thiét ké caa bo diéu hoa nhiét d6 cung cap

kha nang 1am mat cac 6 & ap suat cao Vi cac tinh thé khac nhau.
Tiéu két chwong 2

O chuong nay da rat ra nhiing phuwong phap thi nghiém dé do mau va

xac dinh cu trac mau, cu thé:

K§ thuat ché tao mau 1a phan ang pha ran, mot sé phép do phan tich cau
tric ca vat liéu bang phép do bé mat hinh thai SEM va phép do nhiéu xa tia
X. Khéng nhitng thé, con co phuong phap thoi gian bay TOF va phép do xir 1i
s6 lieu Rietveld. Cubi cung, so do thiét bi thi nghiém may do nhiu xa notron
DN-6 cua 10 phan tmg xung thong lugng cao IBR-2.
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Chuwong 3: KET QUA VA THAO LUAN
3.1. KHAO SAT THANH PHAN PHA VA HINH THAI HQC CUA MAU
CHE TAO
Pau tién sir dung k¥ thuat nhiu xa tia X dé xac dinh cdu trac cta vat
liéu CazCo,05— CoO dugc thé hién trong Hinh 3.1.

Co0

]

Cworng do nhiéu xa (dvtd)

11 e m rrrrrme e rrmmer ey m momn

| | I ] 1
L) T r L] T T L l T L L] T r L] T T L i T L L) T r L L T L l T T L) L

20 30 40 20 60 70 80

2theta (do)

Hinh 3.1. Gian d6 nhiéu xa tia X duoc tinh chinh bai tinh toan Rietveld.

Céc diém thuc nghiém (ki hiéu bang dau “x” mau do), dudng tinh toan (duoc
ki hiéu bang duong mau den) va cac dau “/” mau xanh la cac diém tinh toan

cta pha cdu triic va pha CoO. Hinh nho & goc trén phia phai 1a cac dinh CoO.

‘6|77

O Hinh 3.1 cho thay, xuat hién dinh phan xa manh va 6 rang trong phd
nhidu xa tia X. Cu thé, dinh CoO nam tai vi tri ctia cac dinh (duoc trinh bay &
Bang 3.1) phu hop véi pha lap phuong Fm-3m véi cac hé s6 6 manga=b =c
= 4,2669(77) A.
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Bang 3.1. Nhitng chi s Miller twong (ng cua pha CoO Véi cac dinh trén

Hinh 3.1.
h | k | | | 2theta(dd) | Khoang cach dng (A)
1711 36,441 2,463540
21010 42,328 2,133488
21210 61,406 1,508604

Céc dinh nay trung khép véi chi sé hkl cia mau CoO vai dit liéu chuan
JCPDS cua Trung tim quéc té dit liéu nhidu xa ICDD theo ma s JCPDS 78-
0431 va s6 lidu nay triung véi chi s6 hkl ciia nghién ciru trude d6 [26].

Con voéi cac dinh caa CasCo,0g NAM tai vi tri cac dinh duoc trinh bay ¢
bang 3.2, chiing twong (ng véi cau trac truc thoi véi doi xang R-3c¢. Puoc xéac
dinh bang cac hé s6 s6 mang a = b = 9,0961(02) A, ¢ = 10,3679(90) A phu
hop vai nghién ctru trude d6 [27].

Bang 3.2. Cac chi s6 Miller twong wng cta pha CazCo,0s Véi mot sé dinh
trén Hinh 3.1.

h | k| | | 2theta(ddo) | Khoing cach dug (A)
11110 19,542 4,538823
0|12 20,488 4,331342
2 10| 2 28,461 3,133504
2 1|1 31,286 2,856627
1113 32,512 2,751700
31010 34,189 2,620491
1122 34,761 2,578669
1101 4 36,429 2,464279
21210 39,683 2,269412
02| 4 41,670 2,165671
1131 42,322 2,133815
3| 1|2 45,062 2,010199
2 11| 4 46,419 1,954575
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Céc dinh nay véi chi s6 Miller twong Gmg duoc tinh toan boi phan mém
FULLPROF. Nhu viy, sau khi dua ra cac tham sé tir pho nhiéu xa tia X thi da
sb cac dinh khép véi cau tric cia né.

Sau d6 sur dung k¥ thuat nhiéu xa notron sau khi mau da duogc gui sang
Dubna (Nga) két hop voi ki thuat tinh toan Rietveld dé tinh chinh mau o
nhiét d6 phong biéu hién & Hinh 3.2.

30K
40K

60K

80K

‘kﬂ A 100K A
‘\ﬂ A 150K ﬂ
185K

300K

1 L] 1
10000 20000 30000 40000 50000

TOF (micro giay)

Cwong do nhiéu xa (dvtd)

Hinh 3.2. Gian d6 nhiu xa bdt notron duoc tinh chinh béi ky thuat Rietveld.

Céc diém thuc nghiém (ki hiéu bang dau “x” mau d6), duong tinh toan
(duoc ki hiéu bang duong mau den) va cac ddu “/” mau xanh lan luot 13 cac
diém tinh toan cac dinh cua pha céu trGc, pha nhém boc miu va pha CoO.

Hinh nhé & goc trén phia phai la hinh cua dinh CoO.

‘6|77

O Hinh 3.2, gian d6 nhidu xa xuét hién thém nhiéu dinh méi cho thay
dugc sy phan bd rd rang & nhiéu pha trén nhing Vi tri ciia chiing. Tir nhitng
dir liéu trén ctia nhidu xa tia X va nhidu xa bot tia notron, cho thiy dugc rang

cac mau Xuat hién da pha véi pha CoO twong Gng Véi cau trac 1ap phuong
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Fm-3m va pha Ca3C0,0¢ V&i ciu trac truc thoi R-3c. Tur d6, xay dung cau
trc tinh thé cuia cac pha bang phan mém VESTA.

Déi vai cau trac tinh thé CoO, Co®* dugc lién két véi sau nguyén tir OF
dé thanh hinh bat dién CoOg duoc thé hién dudi Hinh 3.3.

© Co

8§ ¢

Hinh 3.3. Cau trac 1ap phuong tam mat cua CoO.

T nhiing dit liéu duoc phan tich trén va ciu tric, pha CoO cb céc
thong s6 mang duoc hién thi trong Bang 3.3.

Bang 3.3. Chi tiét ciu tric tinh thé CoO nhu trén Hinh 3.3 [cac thong sd
mang: a=b = ¢ = 4,2669(77), V = 77,6905 A®].
Nguyénto | Vitrdi | X |y | Z
Co 4a 0, 0]O0
O 4 105]/05(05

Tir phd nhiéu xa tia X va phd nhiéu xa bot notron ¢ Hinh 3.1 va 3.2
thém d6 1a cac phan tich dir liéu & trén thi, cdu tric tinh thé cia CasC0,04
duoc hinh thanh tir chudi nhiéu hinh da dién CoO doc theo truc ¢ va cac chudi
duoc phan tach bdi cac ion Ca. M3i chudi bao gém cac hinh bat dién Co,04
va tam dién Co,0s chung mit duoc xép doc theo truc ¢, dugc sy bé tri thanh
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hinh tam giac cta cac chudi trong mit phang ab duoc hién thi nhu Hinh 3.4
va Hinh 3.5.

‘ Ca
o Col
©Q Co2
®o
. -
a Q—L-é b
Hinh 3.4. M6 hinh tinh thé cua Ca;C0,04 R-3c.
© ca
© Co2
®o
J1
J2
J1
0-0
J2
0-0

Hinh 3.5. Cac noi lién két Co2 va chudi lién két O—O duoc ki hiéu trén hinh.

Tir d6 cau tric tinh thé trén chung ta c¢6 nhitng két qua vé cac thong sd
6 mang, Cau trac tinh thé, khoang cach gitta cac nguyén tir va goc lién két ¢
nhiét d6 phong duoc thé hién ¢ Bang 3.4.
Bang 3.4. Chi tiét ciu trtc tinh thé, goc lién két va do dai lién két cua

Ca3C0,04 & nhiét do phong [cac thong sb mang: a = 9,0961(02) A, ¢ =
10,3678(45) A, V = 740,301 A’].
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Nguyén tir | Vi tri X y z
Ca 18e | 0,3698 0 0,25
Col 6b 0 0 0
Co2 6a 0 0 0,25
o) 36f | 0,774 | 0,0257 | 0,1145
Do dai d(Co1-0) = 1,91916(18) A
lién két d(0-0) (J1) = 2,9274(3) A

d(Col1-Co2) = 2,5949(5) A
d(Co2-0) = 2,0613(2) A
d(0-0) (J2) = 2,9134(3) A
Goc lién | phi(Co2—0-0) (J1) = 101,920(10)°.
két phi(Co2—-0-0) (J2) = 135,635(4)°
Dbi véi pho nhidu xa tia X, vat lidu co cac thong so, cau tric tinh the
khép véi nhimg nghién ctu trude day [25, 26]. Dbi véi phd nhidu xa bot
notron thi s& xuat hién nhiéu dinh cu thé hon, vi thé no6 c6 thé xac dinh duoc

su phan bd ctua CoO trén vat liéu CazCo,04 trén cac vi tri tinh thé cling nhu
xac dinh duoc ciu tric tir cua vt liéu.

Dé hiéu rd hon vé cdu hinh cdu trac tinh thé, tiép tuc do SEM mau
Ca3C0,05—Co0 dé quan sat dugc hinh thai bé mat dugc hién thi ¢ Hinh 3.6.

e

Y (0 P “e
e (g W< e
/LN OB A

Vac. [1x1,000

w Y
Wac. [81x10,000 _— V WD112mm  Std.-PC400 ghVac _— 10 m

Hinh 3.6. Hinh anh SEM cua vat liéu CazCo0,04-Co0O
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a. Bo phong dai 10000.
b. B$ phong dai 1000.

Trén Hinh 3.6 a va b, hai viing twong phan ching to hai chit khac nhau
(Ca3C0,05 va CoO) cac hat da hinh thanh ngiu nhién trén bé mat va mat do
cao xép chong 1én nhau va phan bd rat déu. Cac hat c¢6 hinh thai giéng nhu
hinh cau va chung dugc két dinh véi nhau do nung & nhiét 6 cao. Tir do
khing dinh ring, viéc san xuat vat liéu tong hop thanh cong.

3.2. KET QUA NGHIEN CU'U TiNH CHAT TU CUA VAT LIEU

Tinh wu viét caa nhiéu xa bot notron ciing nhu sy anh huéng cua nhiét
d6 dén cau trac tinh thé va tir tinh cua CazC0,06 - CoO. Sau khi phén tich dix
liéu (xem hinh 3.2) d& cho khang dinh rang cac dinh mai dugc xuat hién.

3.2.1. Két qua dinh tir cia CoO
Sau khi tinh chinh cac phé theo nhiét d6 thi xuat hién cac dinh tir CoO.
Du6i Hinh 3.7 cac dinh tir CoO di duoc danh dau “”.
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Cwéng dé nhiéu xa (dvtd)

'F'nhni furnl
T v T v T v T v T
10000 20000 30000 40000 50000
TOF (micro giay)

Hinh 3.7. Gian dd nhiéu xa notron sau khi tinh chinh tai nhiéu nhiét d6. Dau
“x” chi dinh tir caa CoO.

Quan sat & Hinh 3.7 tir nhiét d6 300 K 13 chua c6 xuét hién dinh tur
CoO nhung sau khi giam nhiét d6 xudng thi xuét hién dwuoc nhitng dinh tir
nay. Cac pho nhiu xa déu xuat hién cac dinh tir cuc dai CoO twong dong voi
nhau thé hién qua Bang 3.5.

Bang 3.5. Nhiing chi s Miller twong (g véi pha CoO trén Hinh 3.7.

h | k | | | TOF (micro gidy) | Khoang cach dnq (A)
1)1 )1 27089,936 2,578942
0|00 51873,277 4,938297

Céu trac pha phan sat tir thong qua dit liéu phan tich trén ¢ Hinh 3.8.
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j

Hinh 3.8. Cau tric phan sit tir & dinh tir CoO.

3.2.2. Két qua pha tir cia vat liéu CazCo,06
Sau d6, giam tiép nhiét do tir 30 K xudéng dén 5 K thi s& xuat hién
nhitg dinh méi duoc hién thi nhu Hinh 3.9

-~

Cwdng do nhiéu xa (dvtd)

Cworng db nhidu xa (dvtd)

iy
LT TR (TR T | |

P L 1 b I i : : :
T T T 1 T
10000 20000 30000 40000 50000 10000 20000 30000 . 40000 50000
TOF (micro gidy) TOF (micro gidy)

Hinh 3.9. Gian dd nhiéu xa ctia mau Ca;Co,0— CoO
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a. Onhiét 36 5 K dén 15 K.
b. O nhiét do 18 K dén 30 K.

O céc hinh 3.9 cac diém thuc nghiém duoc ki hiéu bang dau “x” mau
d6 va duong tinh toan duoc biéu dién boi dudng mau den. Cac duong gach &
dudi thé hién cac vi tri ctia cac pha, duong gach dau tién thé hién cho vi tri
ctia pha nhom duoc ki hiéu 1a “Al” dugc st dung dé 1am vé boc mau, duong
gach thir hai thé hién cho vi tri cho vi trf cia pha CoO va dudng gach tha ba
tuong ung Voi cac pha tir cua vat lidu. Puong gach cudi cung tuong ang voi
cac dinh hat nhan trong pha ciu trac. Tai nhiét do 5 K cac pha phan sat ti
thay rd nhat duoc danh dau bang ki hiéu “M”.

Ching ta thiay duoC rang trong toan bd nhiét do, mau da duoc tinh
chinh va cau trac tinh thé van bén viing. Gian d6 nhiéu xa cia cic mau &
nhiét do tir 5K dén 20 K twong ddng véi nhau déu xuét hién cac dinh cuc dai

tir dwoc biéu dién trong Bang 3.6.

Bang 3.6. Nhiing chi s6 Miller twong ¢ng voi pha CazCo,0s & Hinh 3.9

h k | TOF (micro giay) Khoang cach dyq (A)
3 | -1 1 31275,389 2,977394
2 -2 1 32949,102 3,13673
2 -1 3 36015,656 3,428664
2 2 1 41373,402 3,938717

S6 lidu nay hoan toan khép véi bai bao trude do cua D. P. Kozlenko, N.
T. Dang va cac cong su [27]. Cac sé liéu trén chi ra rang cac dinh nay tuong
rng voi sy hinh thanh tha ty AFM tam xa caa séng mat do spin. Con cac mau
& nhiét do tir 25 K dén 300 K thi khong c6 xuat hién cac dinh d6 tai vi tri do.
Cac méu sau khi duoc tinh chinh rat khop véi ciu hinh tinh toan va mau
nhiéu Xa notron quan sat duoc.

Sau khi phan tich tir tinh cta dir liéu thi tai vi tri Col da duoc tinh
chinh thi khong c6 moémen tir. Ching té Xay ra tinh thuan tir ca céac spin ¢ vi

tri nay. Con ddi véi Co2 thi ¢6 xuat hién momen tir duoc hién thi & Hinh 3.10.



Hinh 3.10. Cau trtc tinh thé phan sit tir loai G & vat liéu CazC0,0s.

Dua vao cau tric tir tinh va cdu trac tinh thé, cac dinh nay thé hién pha
phan sat tir loai G tam xa, trong d6 cac spin lan can cua Co2 song song va
nguoc hudng dugc biéu dién nhu trén Hinh 3.10. Nho vay, rat ra duoc hé s6
momen tir ctia vat lidu Ca;Co,04 duogc hién thi dudi Bang 3.7.

Bang 3.7. Hé s6 moémen tir ciia pha CazCo,0s.

Nhiét d6 (K) | Hé sé momen tir cua pha CazC0,06 (ug)
25 0
20 3,633
18 4,346
15 4,465
12 4211
10 3,839
3,508
5 3,265

3.3. SU ANH HUONG CUA CAC THONG SO POI VOI VAT LIEU TU
3.3.1. Két qua sw phu thugc hé s6 mémen tir ciia CoO ddi véi nhiét do
Tir cau tric tinh thé va ciu tric tir cia CoO, ching ta s& thdy duoc sy

anh huong cia momen tir 1én nhiét d6 duoc biéu dién nhu Hinh 3.11.
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Hinh 3.11. Sy anh huéng mémen tir caa CoO dbi véi nhiét do.

Két qua nay gan véi gia tri cia moémen tir (3,98 pg) duoc bao céo &
nghién ctu truée d6 [28]. Va cho thdy hé s6 mémen tir cia CoO gan nhu
khong thay di theo nhiét do. Ching to, chung déu duoc bd tri mot cach chat
ché va thang hang.

3.3.2. Két qua sw phu thudc hé s6 mémen tir cia vat liéu doi véi nhiét do

Tu nhitng hé s6 momen tir di dugc dua ra tir Bang 3.7 thi dudi day la
duong cong su anh hudéng nhiét @6 cua moémen tir trung binh tai vi tri Co2 cua
mau duoc biéu dién nhu Hinh 3.12.
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Hinh 3.12. Sy phu thudc nhiét do cia mémen tir trung binh tai vi tri Co2 dbi
véi CazCo,04 & nhiét do thap.

Cac momen tur trung binh cua ion Co2 tang ¢ nhiét do 15 K tir 3,265 up
dén 4,465 pg dugc hién thi trong Bang 3.7 va tiép tuc giam xudng, 13 do su
hinh thanh trt tu tir tim ngan dudi nhiét d6 Neel Ty = 25 K nhu d3 duogc
cong bd trude d6. Néu so véi miu khong tron CoO vao thi hé s6 momen tir
tinh ting & nhiét d6 15K tir 3,8(1) pg dén 4,1(1) pg theo cong bd trude do
[27]. Tir d6 chung ta thdy duoc rang, hé s6 mémen tir tinh cua vat liéu ting
1én nho su tac dong cua CoO va lam tang thém do tur tinh cho vat liéu. Nhu
vay, khi thém CoO vao mau CazCo,0s cho thiy céc dic tinh tot vé tir tinh

xung quanh cac nhiét do va kha nang nang cao hiéu ung tir nhiét.

3.3.3. Két qua s anh hwéng thong sé6 mang va thé tich caa vat liéu déi
véi nhiét do

Tur tinh khong chi phu thudc vao cac hé s6 momen tir trung binh cua
vt liéu, ma con bi anh hudng boi cac vi tri ciia cic 6 mang va thé tich. Dudi
day 1a sy anh hudng cua cac 6 mang a va ¢ va thé tich véi nhiét do duoc hién
thi nhu Hinh 3.13 va Hinh 3.14.
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Hinh 3.13. Sy anh huong caa théng sé mang véi nhiét da.

744 -

V (A3)

738 4

732

T I I I I
0 50 100 150 200 250 300

Nhiét dd (K)
Hinh 3.14. Sy anh huéng caa thé tich d6i vai nhiét do.

O Hinh 3.13 va Hinh 3.14, twong Gtng mdi nhiét ¢ di lam cac thong sb
nay thay d6i. Gitp ta biét duoc rang cau trac tinh thé, ciing nhu cau trac tir
cua vat liéu rat bén viing va sap xép rat trat tu.

Tiéu két chwong 3
O chuong 3 tom gon dugc nhitng muc dich sau:
V& nhiing gian do notron bang phan mém FULLPROF.

Quan sat trén hinh anh SEM cua vat liéu Ca;Co,0¢ - CoO cho thiy céc
hat da hinh thanh ngiu nhién trén bé mat va mat do cao xép chong 1én nhau
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va phan bd rat déu. Cac hat c6 hinh thai giéng nhu hinh ciu va ching dugc

két dinh vai nhau do nung ¢ nhiét do cao.

Dung ky thuat nhidu xa tia X quan sat ciu trac tinh thé cua vat liéu
CazCo0,0¢- CoO.

Nghién ctru dugc tinh chat phan sat tir ciia CoO va CazCo,04 tuong tng
V6i cac nhiét do khac nhau. Va sy anh huong cac thong sb 1én vat lidu
Ca3C0,04 - CoO 1a thay d6i. Két luan, vat liéu nay c6 trat ty tinh chit ché va
bén virng va lam ning cao tinh chat tir cia vat liéu va duong cong tir nhiét cua
vat liéu.
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KET LUAN VA KIEN NGHI
1. KET LUAN

Trong dé tai nay, t6i da thuc hién khao sat chi tiét anh hudng cua oxit
CoO dén cAu trac tinh thé va tinh chat tir cua vat liéu Ca3Co0,0¢ st dung k¥
thuat nhidu xa neutron va duogc nghién ctru bang phan mém FullProf va cho ra

dugc nhing két qua chinh sau:

Tim hiéu duoc céc k¥ thuat do mau nhu k¥ thuat nhiéu xa notron, do
anh SEM, dung nhiéu xa tia X dé quan sét cdu trac tinh thé va cho biét tir tinh
cua vat liéu.

Anh SEM cho ra két qua cua vat liéu nhu hinh cau chong 1én nhau,

phan b6 déu va chung duoc hop nhét véi nhau khi ¢ nhiét d6 cao.

Sy anh hudng rat 16n dén 6 mang, khoang cach, goc lién két va sy anh
huong ctia CoO 18n ciu tric tinh thé R-3¢ va tir tinh cua vat liéu tuong tng &
nhicu nhiét do.

Tir nhiét do phong giam xudng dan ¢ 30K thi xuat hién sy chuyén pha
tir CoO va xudng dudi tiép tuc tir 20K dén nhiét do thap thi thiy xuat hién cac
dinh tir ¢ vat liéu CazC0,0e.

St dung k¥ thuét nhidu xa notron nham khdao séat ciu tric pha tir trong
vat liéu CazCo0,06 - CoO cua dudong cong tur nhiét cho théy, moémen trung
binh tang bat thuong ¢ 15K 1a do su hinh thanh trat ty tir tam ngén dudi nhiét
dd Neel Ty = 25K,

Nhu vay tir nhimg két qua rat ra cua dé tai : “Ap dung k¥ thuit nhiéu
xa notron dé nghién ciru tinh chét tir ciia vat liéu composite Ca;C0,0; —
CoO ” da thu dugc nhitng yéu cau dé ra trude do.

2. KIEN NGHI

Khao sat mot cach chuyén sdu tinh chat tr va hiéu ung tir nhiét

Ca;C0,04-C00.
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