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Resumen

Presentamos medidas de susceptibilidad magnética y como funcion de la temperatura Ty de
la magnetizacion isotérmica M como funcién del campo magnético H para el Cu,Cd,,.Fe . .GeSe,.
Los resultados de y vs Tindican una transicion antiferromagnética a 11,5 K. De las curvas isotér-
micas Mvs Hse observa para T <40 K un rapido incremento de la magnetizacién a bajo campo atri-
buida a la formacién de polarones magnéticos ligados (BMPs), asociados con huecos enlazados a
aceptores, que se forman en las fases paramagnética y antiferromagnética. Las curvas isotérmicas
de Mvs Hfueron ajustadas a una ecuacion tipo Langevin. Se observa que para campos por encima
de 2 Teslas la magnetizacion crece mas lentamente y asi mismo que el efecto de los polarones desa-
parece por encima de 50 K. El nimero de BMPs permanece practicamente constante en el rango
entre 15K < T'< 50 K con un valor promedio de 3,8 x 10'*/ cm”. El analisis arroja un valor de 305 .,
para el momento magnético promedio de un BMP correspondiente a 61 atomos de Fe. Usando un
modelo esférico simple, se determiné que el radio de los BMPs es 14 A.
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Bound magnetic polarons in Cu2Cdo.2sFeo.sGeSes

Abstract

Measurements of magnetic susceptibility y as a function of temperature Tand of magnetiza-
tion M as a function of applied magnetic field H at a number of fixed temperatures were made on
polycrystalline samples of Cu,Cd, ,.,Fe,..GeSe,. The x versus T data show that an antiferromagne-
tic transition occurs at 11.5 K. The M vs H curves indicated that a fast magnetization rise at low
magnetic field is attributed to BMPs associated with holes bound to acceptors which occurs in
the paramagnetic and antiferromagnética phase. The M vs H curves was well fitted by a Lagevin-
type of equation, and the variation of the fitting parameters determined as a function of tempera-
ture. These showed that above 2 Tesla the magnetization increase more slowly and the effects of
BMPs disappeared at 50 K. The numbers of BMPs remained practically constant with temperatu-
re in the range between 15 K < T < 50 K having a mean values of 3.8 x 10"/ cm’. The analysis
gave a value of 305 y, for the average magnetic moment of a BMP, corresponding to 61 Fe atoms.
Using a simple spherical model, this gives the radius of a BMP as 14 A.
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1. Introduccién

Los semiconductores en los cuales una
fraccién apreciable de cationes son &tomos mag-
néticos exhiben propiedades magnéticas intere-
santes y son llamados semiconductores semi-
magnéticos. Para compuestos donde el arreglo
de los atomos magnéticos en la subred catiénica
esregular, la interaccion entre ellos es usualmen-
te antiferromagnética. Sin embargo, otros efectos
pueden aparecer debido a la presencia de impu-
rezas lo cual complica esta interaccién usual, ori-
ginando diferentes comportamientos magnéti-
cos. El efecto que se estudia en el presente trabajo
es el polaron magnético ligado (BMP). Las carac-
teristicas que presentan los semiconductores en
los cuales se ha comprobado la formaciéon de
BMPs son: i) la existencia de niveles donores o
aceptores no ionizados (1). Esta interaccién aco-
pla los espines de los electrones s (o huecos p), a
los espines d o f de los iones magnéticos dentro
de una orbita de Bohr que tiende a producir un
alineamiento ferromagnético de los espines de
los iones magnéticos. ii) un rapido incremento a
bajo campo en las curvas de magnetizacién en
funcién del campo (2). McCabe et al. (2) usaron
este tipo de medidas para investigar el compor-
tamiento de los BMPs en una aleacién semimag-
nética antiferromagnética tipo p con estructura
tetragonal estanita. En el presente trabajo anali-
zamos el efecto de los BMPs en la aleacion semi-
magnética CuxCdo2sFeq75GeSes como parte de
un trabajo méas general del sistema de aleaciones
CuzCdi..Fe,GeSes. Resultados preliminares (3)
mostraron que la conductividad es tipo p para
este sistema de aleaciones.

Materiales y Metodos

La muestra policristalina de
CuxCdo2sFen75GeSes fue preparada por la técnica
de fusién y recocido (4). Se realizaron medidas
de susceptibilidad magnética y como funcién de
la temperatura T en el rango entre2 < T < 300K
usando un magnetémetro de SQUID (Quantum
Design), cuyo principio operacional ya ha sido
descrito (5), con un campo magnético externo de
1x10-2 Teslas. Los resultados de la variacion de y
con T fueron utilizados para determinar la tem-

peratura de transicién y el ordenamiento magné-
tico. Las medidas de magnetizacién como fun-
cion del campo se realizaron a varias temperatu-
ras y con un campo de hasta 5 Teslas.

Resultados y Discusion

En la Figura 1 se muestra la variacién de x
vs T. Se observa una transicién a 11,5 K. Del
ajuste delosresultadosde1/y enlaregion deal-
tas temperaturas (T > 150K) a la ecuacién y =
C/(T-6 (Ley de Curie-Weiss), determinamos la
constante de Curie C= 3,7205x10-%*emu K/g y la
temperatura de Curie 6= - 27,78 K indicativo de
un comportamiento antiferromagnético. El va-
lor de C concuerdan razonablemente con el ob-
tenido tedricamente (Cieor= 3,8445x10-3emu
K/g) asumiendo que momento angular orbital
del ion Fe*2 esta bloqueado, es decir L = 0. Las
medidas M vs H se muestra en la Figura 2a; para
T =40 K, observamos el aumento réapido de la
magnetizacién a bajo campo, tipico de materia-
les con presencia de BMPs. Dado que la conduc-
tividad de esta aleacién es tipo p (3), la forma-
cién de los BMPs la atribuimos a la interaccién
delos huecos (enlazados a aceptores) con los es-
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Figural. Cu2CdozsFeo7sGeSes. Susceptibilidad
como funcién de la temperatura. El
grafico inserto precisa la temperatura
de Néel Tn correspondiente a un
orden antiferromagnético.
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Figura 2. Cu2Cdo2sFeo7sGeSes.a) Curvas isotér
micas de la magnetizacion M como
funcion del campo H a varias
temperaturas. b) Ajuste al modelo de
McCabe para T=15 K.

pines de los iones magnéticos. Asi mismo, se ob-
serva que para campos por encima de 2 Teslas,
la magnetizacion crece mas lentamente y que su
comportamiento es semejante al reportado para
otros compuestos con presencia de BMPs (2, 6).
Los efectos de interaccion de los BMPs con la
anisotropia de la matriz a bajas temperaturas, se
refleja en el solapamiento de las curvas por de-

bajo de 15 K. El analisis de las curvas de M vs H,
muestra que la magnitud del momento magné-
tico resultante del BMP decrece cuando la tem-
peratura aumenta, haciéndose précticamente
nulo a partir de 50 K, con un comportamiento
paramagnético normal. El modelo cuantitativo
propuesto por McCabe (2), para simular la de-
pendencia de la magnetizacién con el campo
magnético estd dado por la ecuacién:
[
M=Nm,L|——|+x,. H
K,T
L(x)= cothx—1/x, es la funcién Langevin que
toma en cuenta la contribucién de los BMPs
aceptores ala magnetizacién, N es el namero de
BMPs involucrados y #s y me son el momento
verdadero y el momento espontédneo efectivo
del BMP. El termino y.» H corresponde a la con-
tribucién de la matriz a la magnetizacion. El
momento efectivo en la funcién Langevin deter-
mina cuan rdpido el momento verdadero se ali-
nea enla direccién de H. Debido a la interaccién
mutua entre los BMPs y de estos con una matriz
anisotropita, Wolff (1) propuso modificar el ar-
gumento de la funcién Lagevin introduciendo
meg=msT / (I'+T’), donde T’ representa la inte-
raccion sefialada. Cuando T >> T’, una buena
aproximacion consiste en considerar mgy =mi;.
Laidea se centra entonces en determinar un ran-
go de temperatura para el cual los efectos de
anisotropia son despreciables, para asi obtener
separadamente valores de N, ms, y mep. Las cur-
vas de M vs H fueron ajustadas al modelo de
McCabe. A manera de ejemplo, en la Figura 2b
se muestra el ajuste para T = 15 K. Los resulta-
dos para este caso son: Nms= 1,4653 emu/g,
meg= 222,6527 up y ym= 6,5812x10-° emu/g. Este
proceso se repitié para el resto de las temperatu-
ras. En la Figura 3a se muestran los resultados
de la relaciéon Nms/megvs T donde es claro que
enelrango 15 K = T < 50 K, Nm;/ m.ges aproxi-
madamente constante. Por lo tanto, siguiendo
lasideas de Wolf, y dado que en este rango m; =
me, podemos entonces estimar un valor para
N = 0,0064 emu/ (gus )= 3,8x1018/cm?. Este va-
lor corresponde al nimero de BMPsy por lo tan-
to a la concentracion de aceptores no ionizados,
por lo que podemos obtener 1, a partir de los
valores de Nm;. La Figura 3b muestra la depen-

Donde
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Figura 3. Cu2Cdo2sFeo7sGeSes.a) Nms/meff vs T.
b) msvs T.

dencia lineal con la temperatura de . La extra-
polaciéna T=0K, indica que ms(T=0K) =304,94
us / BMP. A partir de este resultado y tomando
en cuenta que el momento magnético del Fe*2es
5 up, obtenemos un promedio de 61 atomos de
Fe*2 / BMP. Considerando que la celda unidad
del CuxCdopsFep 75GeSes contiene dos atomos de
Fe*2y que su volumen es 351,04 A3, concluimos
que el volumen promedio de cada BMP es
10.705,06 As, Finalmente, considerando un mo-
delo simple para el BMP en el cual todos los es-
pines de los iones Fe*2 se localizan en el interior

de una esfera de radio R alineados ferromagne-
ticamente, obtenemos que Remp= 13,7 A, valor
comparable al reportado por McCabe (2) de 10,7
A para CuMno,9Zn:SnS, y al radio de Bohr ti-
pico de un aceptor en materiales II-VL.

Conclusiones

Hemos estudiado el comportamiento mag-
nético de la aleacion CuxCdoasFeo75GeSes. De las
medidas dey vs T. se observé una transicién anti-
ferromagnética Tn= 11,5 K, con
C=3,7205x10%emu K/ gy 6 =- 27,78 K, donde el
valor de C es compatible con el valor tedrico su-
poniendo un momento magnético orbital blo-
queado para el ion Fe*2. Los resultados de M vs H
revelaron la presencia de BMPs. Estos complejos
ferromagnéticos se presentan en las fases para-
magnética y antiferromagnética. El modelo para
el BMP aceptor propuesto por McCabe, reprodu-
ce satisfactoriamente los resultados experimen-
tales y nos permitié6 estimar el radio de la orbita
de Bohr de los BMPs.
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