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TOM TAT

Hg¢ vat liéu td hop (1-x)La0 7CaosMnO; + xLa, SSr()5N104 (0 £x<0,4) duoc ché tao bang
phuong phap nghién phan g két hop v6i t nhiét. Khi ting nong d9 pha dién mdi La, 551y sNiO4
trong mau, nhiét do chuyen pha sit tir - thuan tir hau nhu khong doi (Tc ~ 252 K) trong khi d6
nhiét d6 chuyén pha kim loai - dién méi giam tir 251 K véi x = 0,0 xudng 65 K véi x = 0,2. Khi
x> 0,25, tinh chat dan dién cua vét liéu hoan toan thé hién tinh dién moi trong vung nhiét dg tu
30 K dén 300 K. Su c6 mét cia pha dién moi La, 5SrosNiO4 da 1am gidm manh gid tri tor tro
trong viing 1an can Tc nhung 1am ting dang ké gia tri tir trd cia hé vét lidu (x < 0,25) trong viing
nhiét d6 dudi Tc.

Tir khéa: multi-feroic, nanocomposit, tir trd tir truong thap, manganit

1. MO PAU

Gan day, cic két qua nghién ctu vé hiéu Gng tir tré tir truong thip (Low Field
Magnetoresistance: LFMR) da khoi day moi quan tAm déc biét cla nhiéu nha khoa hoc trén thé
gidi vé vt liéu manganite. Hiéu mg nay da tro thanh tim diém nghién ctru ctia nhiéu phong thi
nghiém vé vat liéu va linh kién dién tir. Néu hiéu ung tur tré (Magnetoresistance: MR) xay ra tai
1an can nhiét d6 chuyén pha T¢ c6 nguyén nhin tir twong tic trao dbi kép (Double Exchange:
DE) Xuét hién trong tir truong 16n hon 10 kOe, thi hi¢u tng LFMR lai xay ra trong mot dai nhiét
dd rong thép hon nhiét d§ T¢ va trong tir trudng nhéd. Tu tré ¢ vung nhiét do thép phu thudc
manh vao do day va ban chat ciia 16p bién hat. Diéu nay da duoc khing dinh boi cic két qua
nghién ciru vé tir tré cia vét lidu khdi don tinh thé, da tinh thé, mang da tinh thé va mang epitaxi.
Hiéu tmg tir tré hdu nhu khong xay ra trong viing nhiét d6 thip trén cic mang mong epitaxi va
vat liéu khdi don tinh thé [1]. Nhung hiéu tng nay lai c¢6 gi4 tri dang ké trong cic vat liéu da tinh
thé [2]. bé nang cao gia tri LFMR, nhidu nhém nghién ctru da tao ra cac vat liéu td hop gf")m
manganite va vat liéu dién moi [3, 4]. Trong dd, vat li€u dién mdi déng vai tro nhu pha thir hai
bao quanh céc hat sit tir, lam ting cuong do cao hang rao thé va dién tré suit cta bién hat. Do
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d6 dién tro suit cia vat lidu tang theo, két qua 1a gid tri LFMR ting 1én ddng ké. Ngudn gbc cua
hiéu tmg LFMR 1a sy xuyén ngam cua hat tai ¢6 spin phin cuc va ¢6 lién quan dén sy tich pha
trong vat liéu. C6 hai giai phdp chinh c6 thé 1am ting cuong gia tri LFMR: (i) Mot 1a lam giam
kich thwdc hat tinh thé, dac biét 1a lam giam kich thudc hat dén c& nandomét [5, 6]. Viéc lam
giam kich thudc hat dong nghia véi viéc tang cuong ti phan doéng gbp cua bién hat. Bang céch
nay, cdc tdc gia khong chi thu dugce gid tri LFMR cao ma con quan st thdy nhiéu hiéu ung vat If
thd vi khac nhu hiéu tng khoa Culomb cua dién tr suat trong vung nhiét d6 dudi 50 K va hiéu
g Bloch quan st thdy trén duong do tir nhiét theo nhiét do M(7) ¢ vung nhiét do thap (i1) Hai
la chu dong dua vao bién hat cic pha thir cap nhu vat liéu dién mdi hodc cac polymer dé tao nén
céc vat liéu t6 hop [3, 4, 7, 8, 9, 10]. Trong truong hop nay, pha thr hai da lam tang cuong hang
rao thé, do d6 sy chénh léch gid tri dién trd suat trong hai cau hinh do c6 va khong c6 tir truong
da lam ting cuong dang ké gi tri cia LFMR. Trong bdo céo nay, chiing t6i chu dong dwa vao
bién hat pha thuén tir di€én mdi La; sSrysNiOy nham tao ra hé vat liéu td hop (1-x)Lag;,Cap;MnO;
+ xLa; 58195NiO4 (0 < x £ 0,4) v6i muc dich nghién clru dnh hudng cua 16p bién hat dién moi
La, 5S1y sNiOy 1én tinh chét dién, tir va hi¢u itng LEMR cta hé vt liéu to hop nay.

2. THUC NGHIEM

Hé vat liéu td hop (1-x)Lay, 7Ca0 sMnO; + xLa; sSrysNiO, (LCMO- LSNO) voi0<x <04
duoc ché tao bang phuong phéap ngh1en phan tng trén mdy Spex 8000D két hop véi u nhiét. Qud
trinh ché tao hé vt liéu to ‘hop duoc tién hanh theo hai giai doan. Giai doan mdt, ché tao cic vat
liéu nan6 don pha tinh thé Lay;Cap3MnO, (LCMO) va La, SSrO sNiO, (LSNO). Vit liéu LCMO
duogc ché tao tir cdc oxit La,0s, CaO va Mn;0, bang cich nghlen phéan ng 8 gio, sau dé u nhiét
3 gi¢ tai 900 °C trong khong khi. Vat liéu nané6 LSNO duogc ché tao tir cac oxit La,O;, SrO va
NiO bang cdch nghién phan tmg 6 gio, sau d6 @ nhiét 1 gid tai 700 °C trong khong khi. Giai
doan hai, tron hai pha LCMO va LSNO theo ti 1€ (1-x)LCMO + xLSNO véi 0 £ x < 0,4, ép vién
véi ép luc 3 tan/cm?, cubi cling san pham dugc nung 3 gid tai 1000 °C trong khong khi.

Gian dd nhifu xa tia X mau bot cua cdc mau da ché tao duge do trén nhidu xa ké tia X
D5000 ctia hang SIEMENS. Phép do tir 46 phu thudc nhiét d6 ¢ ca hai ché d6 lam lanh khong c6
tur treong (Zero Field Cooling: ZFC) va lam lanh ¢6 tr truong (Field Cooling: FC) duoc thyuc
hién trén hé tir ké mau rung (VSM). Phép do dién tré phu thudc nhiét dg trong tir truong bang 0
va 3 kOe thyc hién bang ki thuat bon miii do thang hang trén hé 1am lanh theo chu trinh kin bang
héli 1ong trong dai nhiét do tir 30 - 300 K.

3. KET QUA VA THAO LUAN

Hinh nho bén trong hinh 1 trinh bay gian dd nhidu xa tia X cta hai mau bot LSNO (a) va
LCMO (b) sau khi ché tao hoan thién & giai doan mot. Két qua cho thay ca hai mau nay hoan
toan don pha tinh thé. Gian do nhidu xa mau bot cia hé vat lidu t6 hop LCMO-LSNO véi ndng
d6 LSNO 1a 0,0 £ x £ 0,4 duogc trinh bay trén hinh 1. T hinh 1 ta thay, ngoai cic vach nhiéu xa
déc trung cho hai pha LCMO va LSNO ra, ta khong quan sat thay bat ky vach nhiéu xa nao khic.
Hon nira, ta khéng quan sét thay su tich hodc dich cdc vach nhidu xa cua hai pha tinh thé nay.
Nhitng két qua nay cho thiy ché do xir Ii nhiét tai 1000 °C trong 3 gid hoan toan chua gy ra
hién tuong khuéch tén vao nhau gilta cic pha tinh thé c6 trong mau. Vat liéu thu duoc ton tai
dudi dang t6 hop cua hai pha LCMO va LSNO.
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Hinh 1. Gian d6 nhiéu xa tia X mau bot cua vét liéu t6 hop LCMO-LSNO. Hinh nho bén
trong trinh by gian do nhi€u xa tia X ctia hai mau LCMO 1 nhiét 900 °C trong 3 gio va
LSNO u nhiét 700 °C trong 1 gid.

Puong cong tir 46 phu thudce nhiét d6
trong tur truong 100 Oe cua hé vat liéu t6
hop LCMO-LSNO véi hai ché d6 do ZFC
va FC duoc trinh bay trong hinh 2. Tu
hinh 2 ta thdy trong toan dai ndng do
LSNO, cic mau déu c6 mot chuyén pha
sit tir - thuan tir tai nhiét o Tc ~ 252 K.
Gid tri nay phit hop véi cic két qua nghién
clru truge ddy trén cic miu LCMO c6
kich thudc hat nhé hon 1 um [11, 12, 13].
Su khong thay doi nhiét do Tc cho thiy
khong thé xay ra sy thay thé cdc ion Sr*
cho ion La** va Ni** cho Mn™. Biéu nay
c6 nghia la khong thé X4y ra sy khuéch
tdn cua cdc idn trong hai pha LCMO va
LSNO vao nhau. Két qua thu dugc phi
hop voéi cic truong hop bién hat 1a Al,O;
[4], ZnO [7], va polyme [8, 9, 10].

Véi mau x = 0, chuyén pha sat tir -
thuan tir kha sic nét, trong khi d6 cdc mau
c6 x>0, chuyén pha sit tir - thudn tir xay
ra trong mot khoang nhiét d6 rong hon.
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Hinh 2. Pudng cong tir d6 phu thudc nhiét do trong
tur truong 100 Oe cta hé vat liéu to hop (1-x)LCMO-
xLSNO do hai ché d¢ ZFC va FC.
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Trong ving nhiét o 7 > T, toc do suy giam vé khong cua gid tri tir do ctia cdc mau nay cham
hon so v6i mau x = 0. Pay 1a biéu hién cho thdy c6 su déng gép anh huong cua yéu td bién hat
[én qua trinh chuyén pha SAt tir - thuén tir cua vat liéu. Khi néng d6 LSNO cang cao, trat ty sat tur
khoang dai bi phd v, cdc dam sit tir cang bi ¢6 1ap & viing nhiét d6 dudi Tc. Nhiam danh gid anh
hudng cia néng d6 LSNO 1én gi4 tri tir 40 cuia mau, chiing toi xdc dinh gid tri tir d6 tai 100 K
trong tir truong 10 kOe cla cic mau

v6i nong d6 LSNO khéc nhau. Tt hinh 1005 ‘ ‘ ‘ ‘ B
3 ta nhan thy gid tri tir do cua cdc mau 90 4
hiu nhu giam tuyén tinh khi ndng do B ]
LSNO tang Ién. Hién tugng nay la do . 80? E
sy ting cudng ti phan pha thuan tir dién 2700 3
mdi LSNO trong mau di lam giam ti § ]
ph?m pha sat tir giu’(_yc‘thié't 1ap trong E 60 E
mau LCMO ban dau. Dong thoi sy xuat 500 =
hién ctia pha LSNO & bién hat cang F ]
lam ting thém su bt trat ty tir tai bién 401 E
hat. Nhu vay viéc xuét hién pha thuan 300! | | | [
tr dién moi LSNO tai bién da lam suy 0 0.1 0.2 0.3 0.4
giam tuong tdc tr gilta cdc hat sat tir x (LSNO)
LCMO trong mau va két qua la lam Hinh 3. Gi4 tri tir d0 tai 100 K trong tir trueong 10
giam gia tri tr o cua vat liéu. kOe cua vat liéu to hop (1-x)LCMO-xLSNO véi 0 <
x<04.

Hinh 4 trinh bay sy phu thudc
nhiét d¢ cua dién tr6 suat ciia cdc mau
t6 hop LCMO-LSNO c¢6 ndng do 10°
LSNO khéc nhau khi tir truong ngoai
bang khong. Gla tri dién tro suét ciia
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dién moi cia vat ligu giam tu 251 K voi
x = 0 xubng 65 K v6i x = 0,2. Khi
x > 0,25, trong toan dai nhiét d6 khao
st (30 = 300 K), tinh chét dan dién cia
vat liéu hoan toan thé hién tinh dan
dién moi. Gia tri nhiét do chuyén pha
kim loai - dién mdi 7, cua cdc mau nay
thdp hon déng ké so voi nhiét do
chuyén pha sit tir - thuan tir T¢ dugc ¥
xédc dinh tr phép do tur d¢. Khoang céch 10 50 100 150 200 250 300 350 400
gitra hai nhiét do chuyén pha Tc va T, T (K)

tang 1én theo nong d6 ciia LSNO (h1nh . s T

nhé bén trong hinh 4). Sy khac biét khd Hinh 4 Dién trd suat phu thudc nhiét do cta vat liéu to

) . hop (1-x)LCMO-xLSNO v6i 0 < x < 0,3; khi tir truong

ngoai bang khong. Hinh nhé bén  trong trinh bay su thay
ddi ciia T¢ va T, theo ndng do LSNO.

p (Ohm*cm)
= =

—_
(=)
=)

xa giita hai nhiét d6 chuyén pha dién va
chuyén pha tir cho thay cdc chuyén pha
nay khong lién quan truc tiép v6i nhau.
Phéi chang sy tdng cudng thanh phén
dién moi LSNO dé 1am giam ti phan pha sat tir dong thoi 1am yéu di trat ty tir khoang dai trong
vt lidu. C6 thé day la nhitng nguyén nhan chu yéu gy gidm manh nhiét 4o 7,. Sy ¢6 mat cta
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dan va nhiét do T, dich chuyén vé phia YTVL —e— 0,10 1
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kénh dgn trong cac \{at liéu tq hop & . \ \y\v Y 020
manganite va dién moi cua Rublnsten QE‘ 200 DY 3 025 b
[14] va Das [15], ching t6i cho rang sy . &1‘@% ]
bat trat ty tai bién hat va sy tang cuong 150 ‘i\ —4 030 4
pha dién moi cua LSNO trong vat liéu r : 1
LCMO-LSNO da 1am cho dién tr¢ bién 100 ]
hat 16n hon dién tré ndi hat. Tai bién hat, E :
16p dién moi LSNO dong vai trdo nhu 50 ]
mot hang rao thé va tao thanh mot kénh E :
dan méi song song véi kénh dan cua OB, Ll =g
LCMO. Df”)ng thoi 16p dién mdéi LSNO 50 100 150 200 250 300
c6 vai trdo 1am c6 1ap cdc lién két truc T (K)

tiep cia cic hat LCMO v6i nhau, ket Hinh 5. Tt tror phu thudc nhiét do cua hé vat lidu tb

qua la dién tré suat cia vat liéu tang Ién. hop (1-x)LCMO-xLSNO v6i 0 < x < 0,3; tir trudmg
Nhu vdy c6 thé két ludn rang sy dich ngoai H = 3 kOe.

chuyén nhiét d6 chuyén pha kim loai -
dién moi vé phia nhiét do thip dudi T¢ 1a hé qua cia qud trinh canh tranh cdc vung kim loai va
dién mdi va sy tuong tdc cua ching theo nhi¢t d9. Khi nong do LSNO du 16n (x = 0,25) lam cho
khoang cich glua cic ddm sét tir qué 16m, lién két gitra cac dam st tir & vung nhiét do thap
khong duoc thiét 1ap, hé cé tinh dan hoan toan dién moi glong nhu két qua cua Hueso [4] di thu
duogc trén h¢ vat liéu LCMO pha tap hon 10 % Al,O;. Khi néng d6 LSNO ting, tinh dan dién
moi cia LSNO l4n 4t tinh dan kim loai cia LCMO, két qua la dac tinh dan dién ciia vat ligu thé
hién 1 tinh dan dién mdi trong toan dai nhiét do khao sit.

Nhim dénh gid sy anh hudng cia ti phan pha dién méi LSNO 1én hiéu tmg tir tré ctia hé vat
lidu td hop LCMO-LSNO, céc phép do dién tro phu thudc nhiét d6 ZFC trong tir truong H = 0
va H = 3 kOe da dugc thuc hién trong dai nhiét do tr 30 dén 300 K. Qua d6, gia tri tir tré duogc
xédc dinh theo biéu thire sau:

MR = p(Tso)_p(T’H)
p(T.H)

trong d6 p(T,0) va p(T,H) 1an luot 1a dién trd suét phu thudc nhiét do trong tr truong H = 0
va H = 3 kOe. Hinh 5 trinh bay su phu thudc cua tir tré' vao nhiét d cua vt li¢u td hop LCMO-
LSNO trong tir truong 3 kOe. Tai viing nhiét d6 14n can T¢, tir tré ciia mau LCMO chua pha tap
LSNO (x = 0) xuat hién mét dinh cuc dai (MR ~ 9 %). Pay la hiéu ing MR sinh ra do tuong tac
DE, né 12 ban chit noi tai cua vat liéu manganite [1]. Khi pha tap LSNO v&i mot lugng nho (x =
0,05), trong vung nhiét do lan can T, hiéu Gmg nay suy giam manh va hau nhu khoéng quan sit
thdy dinh MR, tham chi gi4 tri MR giam vé bang khong v6i mau ¢6 x = 0,3. Két qua nay ching
t6 su ¢6 mat cia pha LSNO trong mau di lam suy giam trat tu tir khoang dai, két qua 1a tuong
téc DE bi suy giam. Nhén dinh nay phin ndo da dugc khang dinh qua viéc so sdnh gid tri tir o
ctiia cic mau cé nong do6 LSNO khac nhau tai 100 K trong tur truong 10 kOe nhu da trinh bay

x100% (1)
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trong hinh 3. Két qua twong ty ciing dd dugc Xiong va céc cong su [16] quan sét thay trén hé
miau LCMO/ZnO, Karmakar va cdc cong sy [17] ciing c6 cdng b6 tuong ty trong hé mau
LCMO/V,0s. Tur hinh 5, ta nhén thay la tr tré& ¢ vung nhiét do thap phu thudc rdt manh vao
nhiét do va ti phan pha LSNO trong mau. Gia tri LFMR trong tirng mau tang manh khi nhiét d
giam xa Tc. Diéu thi vi la gid tri tu trd tai vung nhiét thap 16n hon rét nhiéu so véi gid tri tu
tré ciia mau tai nhiét do 1an can Tc. Piéu nay cho thay su hién dién cia LSNO tai bién hat da
déng vai tro ddng ké vao hiéu tmg LEMR. Céc tdc gia trong cong trinh [2] cho ring, tir tré & cdc
méu da tinh thé ton tai hai ving 13 rét véi hai co ché khic nhau. Trong viing tir truong thap
(dudi 1 Tesla) tir tro xuat hién 1a do hi¢u tmg xuyén ngam phu thudc spin phan cuc qua bién cic
hat. Hi€u ing nay phu thu¢c rat manh vao sy thay ddi cta tir trudng ngoai. Trong khi d6, nguyén
nhan chu yéu giy ra tu tré' & vung tu trudong cao la do tuong tdc DE dugc ting cudng va dat gia
tri cuc dai tai Tc. Céc tdc gia cho rang bién hat déng vai trd quan trong ddi véi tir tré & ving
nhiét d6 thap.

Tir hinh 5 ta thay, khi nong d6 LSNO ting dan, gid tri LEMR ting va dat gia tri 16n nhat
v6i x = 0,25 (MR ~ 37 % tai 30 K). Hiéu ing LFMR ctia mau ¢6 x = 0,3 (MR ~ 28 % tai 30 K)
giam khd manh va gi4 tri cia né con nhé hon so v6i mau LCMO thuan tdy (x =0, MR ~ 31 %
tai 30 K). Diéu nay co thé do do day cua bién hat ting dén mot gia tri ndo d6 da lam giam kha
ning xuyén ngam cua hat tai ngay ca trong vung nhiét do thip va c6 tic dung cia tir truong
ngoai. Trong trudong hop nay, gia tri ngudng thdm ddi vi hé LCMO-LSNO 1a 25 % pha LSNO.
Khi ti phan pha LSNO vuot qua gid tri ngudng thdm, cdc ddm sat tir - kim loai s& tré nén bi co
lap hoan toan. Do vy vat li¢u thé hién tinh dan dién mdi nhu da trinh bay trén hinh 4 déng thoi
lam suy giam gi4 tri tir trd do hiéu (mg bién hat gy ra. Tuy nhién cédc gi tri ngudng thdm ctia
cdc hé mau khéc nhau lai khong giéng nhau. Chéng han trong cong trinh [18, 19, 20] ngudng
thdm duogc xdc dinh 12 20 % cta pha thi hai, trong khi d6 theo cong trinh [21], gié tri ngudng
thim lai 1én den 40 %, nguoc lai trong cong trinh [22], gid tri nay chi dat 5 %. Theo Hueso [4],
su khéc nhau vé gid tri ngudng thdm c6 thé do cong nghé ché tao vt liéu, ciu tric héa hoc, kich
thude hat tinh thé va dic trung dién tir cia pha thir hai.

4. KET LUAN

Pha thuan tr dién méi LSNO trong vat li¢u td hop LCMO-LSNO c¢6 vai tro nhu mét 16p
bién dién modi nhan tao. Mic dit 16p bién dién mdi nay khong giy anh huong dén nhiét do
chuyén pha st tir - thuan tir nhung di 1am ting dién tré sudt va giam nhiét do chuyén pha kim
loai - dién mo6i cua vat li¢u. Viéc chu dong tang cuong tinh phi tir va dién moi cua bién hat bang
LSNO, mot vat li€u dién mdi c6 hang s6 dién moi khong 16 da 1am thay d6i manh tinh chat dién
- tu, dac biét 1a cai thién dang ké hi€u tng LFMR cua h¢. Gia tri LFMR cua hé vat liéu td hop
(1 - x)LCMO-xLSNO dat gi4 tri 16n nhit khi x = 0,25. Gid tri ngudng thdm déi voi hé vat liéu
nay la 25 % pha LSNO.

Lm cdm on. Cong trinh nay duoc thue hién v6i sw hd tro vé kinh phi cua dé ti NCCB thuéq Quy phat
trien Khoa hoc va Cong nghé Quoc gia (NAFOSTED) 2010 ma s6 103.02-2010.29. Mot phan két qua
dugc thuc hién tai Phong thi nghiém Trong diém Vit liéu va Linh kién Dién ti, Vién Khoa hoc Vit liéu.
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ABSTRACT

ELECTRICAL-MAGNETIC PROPERTIES OF (I-X)La()jca()gMnOg, + xLaL5Sr()‘5NiO4
NANOCOMPOSITES

Tran Dang Thanh", Nguyen Thi Ha®, Do Hung Manh', Pham Thanh Phong’,
Vu Dinh Lam', Le Van Hong'

!Institute of Materials Science, VAST, 18 Hoang Quoc Viet, Cau Giay, Hanoi, Vietnam
’Faculty of Physics, College of Science, Thai Nguyen Univertity, Thai Nguyen, Vietnam
'Nha Trang College of Education, 1 Nguyen Chanh, Nha Trang

“Email: thanhtd @ims.vast.ac.vn

In this report, we present the synthesis and electrical-magnetic properties of (1-

x)Lay;Cag3MnO; + xLa; 5SrysNiO4 nanocomposites with 0 < x < 0.4. The nanocomposites were
synthesized by reactive milling method combining with a heat treatment. The Curie temperature
is almost independent of x. The metal-insulator transition temperature shifts from 254 K for
x =0.0 to 65 K for x = 0.2. For x > (.25, the electrical conductivity of the nanocomposites is
insulating in the temperature range from 30 K to 300 K. The resistivity of all the samples
increases with increasing x. The presence of the dielectric phase La, 5sSrysNiO, decreased the
value of Magnetoresistance near 7¢ but increased the value of the Low Field Magnetoresistance
below T¢.

Keywords: multiferroic, nanocomposites, low field magnetoresistance, manganite.
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