Ŕĺśĳňă ć ĘİŠŤ, šőň 90, ćżŕ. 6, ś. 531 { 536 © 2009 č. 25 śěŋš£ąř£

Ňŋőęěśšćěŋŋă£ ŕřőňěęşšőůŋă£ ćăńěŋšŋőśšĳ ć ŕńşšőŋĺĺ

Ă. Ć. Ňĺřňěńĳÿšěľŋ^{1)}, Ě. Ś. Łńěňěŋšĳěć^{+∗}, Ő. Ć. Łěřąěńĳ

Őšďěńěŋĺě ¡łśŕěřĺňěŋšăńĳŋőľ ťĺğĺłĺ, Řőśśĺľśłĺľ ťěďěřăńĳŋżľ £ďěřŋżľ űěŋšř { Ćśěřőśśĺľśłĺľ ŋăşůŋő-ĺśśńěďőćăšěńĳśłĺľ ĺŋśšĺšşš šěţŋĺůěśłőľ ťĺğĺłĺ ĺň. ăłăďěň. Ě.Ĺ. Ğăąăąăţĺŋă, 456770 Śŋěęĺŋśł, Ůěń£ąĺŋśłă£ őąń., Řőśśĺ£

+Ĺŋśšĺšşš śćěřţŕřőćőďĺňőśšĺ ĺ ťĺğĺłĺ šćěřďőčő šěńă, Řőśśĺľśłĺľ ŋăşůŋżľ űěŋšř \Łşřůăšőćśłĺľ ĺŋśšĺšşš", 123182 Ňőśłćă, Řőśśĺ£

�_{Ńăąőřăšőřĺ£ ŋěľšřőŋŋżţ ĺśśńěďőćăŋĺľ, Ĺŋśšĺšşš £ďěřŋżţ ĺśśńěďőćăŋĺľ ŘĂŊ, 117312 Ňőśłćă, Řőśśĺ£}

Ŕőśšşŕĺńă ć řěďăłűĺ¿ 4 ăćčşśšă 2009 č.

Ŋă őśŋőćě ŕřěďśšăćńěŋĺ£ ő řěęĺňě ňŋőęěśšćěŋŋőľ ŕřőňěęşšőůŋőľ ćăńěŋšŋőśšĺ ŕřěďńőęěŋă ¡ňŕĺřĺůěśłă£ ňőďěńĳ, łőńĺůěśšćěŋŋő őŕĺśżćă¿źă£ ňăčŋĺšŋş¿ ćőśŕřĺĺňůĺćőśšĳ, šěŕńőěňłőśšĳ ĺ ¡ťťěłšĺćŋżľ ăšőňŋżľ őąžěň ŋĺğłőšěňŕěřăšşřŋőľ α-ťăğż ĺ śšăąĺńĺğĺřőćăŋŋőľ čăńńĺěň ĺńĺ ăń¿ňĺŋĺěň ČŰŁ δ-ťăğż ňěšăńńĺůěśłőčő ŕńşšőŋĺ£. Łřőňě šőčő, řěğşńĳšăšż řăąőšż ŕőğćőń£¿š őűěŋĺšĳ ĺğňěŋěŋĺě ¡ŋšřőŕĺĺ, ść£ğăŋŋőě ś α → δ śšřşłšşřŋżň ťăğőćżň ŕěřěţőďőň, ćěńĺůĺŋă łőšőřőčő őłăğżćăěšś£ őůěŋĳ ąńĺğłőľ ł ¡łśŕěřĺňěŋšăńĳŋőňe ğŋăůěŋĺ¿. Śőčńăśŋő ňőďěńĺ, őąě ťăğż ŕńşšőŋĺ£ £ćń£¿šś£ śĺśšěňăňĺ ś ňŋőęěśšćěŋŋőľ ŕřőňěęşšőůŋőľ ćăńěŋšŋőśšĳ¿, őśŋőćŋżň śőśšő£ŋĺěň łőšőřżţ £ćń£ěšś£ ňŋőčőůăśšĺůŋżľ łőŋďőćśłĺľ śĺŋčńěš, ă ťńşłšşăűĺĺ ŕřőĺśţőď£š ňěęďş 5f-¡ńěłšřőŋŋżňĺ łőŋťĺčşřăűĺ£ňĺ ś űěńőůĺśńěŋŋżňĺ ćăńěŋšŋőśš£ňĺ 3+, 4+ ĺ 2+.

PACS: 71.27.+a, 75.20.Hr, 75.30.Mb

Ŕńşšőŋĺľ, ¡ńěňěŋš 94, ążń őšłřżš ĺ ćżďěńěŋ ć Ąěřłńĺ ć ŋăůăńě 40-ţ čőďőć XX ćěłă ĺ ś šěţ ŕőř őśšăěšś£, ŕőęăńşľ, śăňżň ğăčăďőůŋżň ¡ńěňěŋšőň Ŕěřĺőďĺůěśłőľ śĺśšěňż. Ŕőďůěřłŋěň, ůšő řěůĳ ĺďěš ŋě ő śŕěűĺťĺůěśłĺţ £ďěřŋő-ťĺğĺůěśłĺţ śćőľśšćăţ ¡šőčő ¡ńěňěŋšă, łőšőřżě ŕřőčŋőğĺřőćăńĺśĳ ěźě ďő ěčő őšłřżšĺ£ ĺ ąńăčőďăř£ łőšőřżň ěčő ňőęŋő ĺśŕőńĳğőćăšĳ ć £ďěřŋżţ šěţŋőńőčĺ£ţ, ă őą ăŋőňăńĳŋżţ śćőľśšćăţ ŕńşšőŋĺ£ łăł łřĺśšăńńĺůěśłőčő ňăšěřĺăńă. Ŕřőąńěňă őśŋőćŋőčő śőśšő£ŋĺ£ ňěšăńńĺůěśłőčő ŕńşšőŋĺ£ £ćń£ěšś£ őďŋőľ ĺğ űěŋšřăńĳŋżţ ć śőćřěňěŋŋőľ ťĺğĺłě šćěřďőčő šěńă [1], ćśńěďśšćĺě ůěčő ć ŕőśńěďŋĺě čőďż ¡šőš ¡ńěňěŋš ŋăţőďĺšś£ ć ťőłşśě łăł šěőřěšĺůěśłĺţ, šăł ĺ ¡łśŕěřĺňěŋšăńĳŋżţ ĺśśńěďőćăŋĺľ. Ŋěśňőšř£ ŋă ř£ď őůěćĺďŋżţ ďőśšĺęěŋĺľ łăł ć őąńăśšĺ šěőřĺĺ (řăśůěšż ¡ńěłšřőŋŋőľ śšřşłšşřż [2 { 6]), šăł ĺ ¡łśŕěřĺňěŋšă [7 -15], ňŋőčĺě ćőŕřőśż ťĺğĺłĺ ŕńşšőŋĺ£ őśšă¿šś£ ąěğ őšćěšă, ć šőň ůĺśńě łăśă¿źĺěś£ ůĺśńă ¡ńěłšřőŋőć ć ěčő f őąőńőůłě, £śŋőčő ŕőŋĺňăŋĺ£ ěčő ňăčŋĺšŋżţ śćőľśšć, ă šăłęě ŕřĺřőďż ĺ ďćĺęşźĺţ śĺń śšřşłšşřŋżţ ťăğőćżţ ŕěřěţőďőć ć ŕńşšőŋĺĺ.

Ĺğ ÿěśšĺ ňőďĺťĺłăűĺľ ŕńşšőŋĺ£ šőńĳłő ďćě śšăąĺńĳŋż ŕřĺ ŋĺğłĺţ šěňŕěřăšşřăţ ĺ ŋőřňăńĳŋőň ďăćńěŋĺĺ: ňőŋőłńĺŋŋżľ α-Pu ĺ čřăŋěűěŋšřĺřőćăŋŋżľ łşąĺůěśłĺľ (ČŰŁ) δ-Pu, śšăąĺńĺğĺřőćăŋŋżľ čăńńĺěň, ăń¿ňĺŋĺěň ĺńĺ ăňěřĺűĺěň. Ĺňěŋŋő ¡šĺ ďćě

1)e-mail: mirmelstein@mail.ru

łřĺśšăńńĺůěśłĺě ňőďĺťĺłăűĺĺ, ŋăĺąőńěě ćăęŋżě ďń£ ŕřăłšĺůěśłĺţ ŕřĺńőęěŋĺľ, ŕřěďśšăćń£¿š őśőążľ ĺŋšěřěś ĺ ďń£ ťşŋďăňěŋšăńĳŋőľ ŋăşłĺ. Ĺğ-ğă ćżśőłőľ ¡ŋěřčĺĺ šěřňĺůěśłĺţ ťńşłšşăűĺľ ĺğşůăšĳ łőńńěłšĺćŋżě ćğăĺňőďěľśšćĺ£ łćăŋšőćőňěţăŋĺůěśłőľ ŕřĺřőďż ć ŋěńěčĺřőćăŋŋőň δ-Pu, śšăąĺńĳŋőň ć šěňŕěřăšşřŋőň ĺŋšěřćăńě őš 593 ďő 736 Ł [1], ŋěćőğňőęŋő. Ŕő¡šőňş ďăńěě, ěśńĺ ŋě ąşďěš őčőćőřěŋő őąřăšŋőě, ŕőď δ-Pu ňż ąşďěň ŕőďřăğşňěćăšĳ śšăąĺńĺğĺřőćăŋŋş¿ šřěţćăńěŋšŋżňĺ ŕřĺňěś£ňĺ ČŰŁ ťăğş ŕńşšőŋĺ£.

Řěń£šĺćĺśšśłĺě DFT-řăśůěšż ¡ńěłšřőŋŋőľ śšřşłšşřż ŕńşšőŋĺ£ ćőśŕřőĺğćőď£š ŋě šőńĳłő řăćŋőćěśŋżě őąžěňż ćśěţ ÿěśšĺ ťăğ ŕńşšőŋĺ£, ŋő ĺ ŕřăćĺńĳŋş¿ ŕőśńěďőćăšěńĳŋőśšĳ ĺţ ŕő£ćńěŋĺ£ ć śőőšćěšśšćĺĺ ś şćěńĺůěŋĺěň ŕőńŋőľ ¡ŋěřčĺĺ [2, 3]. Őďŋőćřěňěŋŋő ¡šĺ řăśůěšż ŕřěďśłăğżćă¿š ćőğŋĺłŋőćěŋĺě ňăčŋĺšŋżţ ňőňěŋšőć ŕőř£ďłă ŋěśłőńĳłĺţ ňăčŋěšőŋőć Ąőřă ŋă ăšőň, ŕřĺůěň ć ňěŋěě ŕńőšŋżţ ĺ ąőńěě śĺňňěšřĺůŋżţ ťăğăţ ňăčŋĺšŋżě ňőňěŋšż ąőńĳÿě, ůěň ć ŕńőšŋżţ ŋĺğłőśĺňňěšřĺůŋżţ ťăğăţ. Ŕřőąńěňă, őďŋăłő, śőśšőĺš ć šőň, ůšő ňăčŋĺšŋă£ ćőśŕřĺĺňůĺćőśšĳ α- ĺ δ-Pu ŕőůšĺ ŋě ğăćĺśĺš őš šěňŕěřăšşřż (šő ěśšĳ ćżčń£ďĺš łăł şśĺńěŋŋă£ ŕăşńĺěćśłă£ ćőśŕřĺĺňůĺćőśšĳ) [10, 11], ĺ ¡łśŕěřĺňěŋšăńĳŋő ŋăńĺůĺě ňăčŋĺšŋżţ ňőňěŋšőć ć ŕńşšőŋĺĺ őąŋăřşęĺšĳ ďő śĺţ ŕőř ŋě şďăńőśĳ [10]. Ŕő¡šőňş ŋě şďĺćĺšěńĳŋă šă šőůłă ğřěŋĺ£, śőčńăśŋő łőšőřőľ ć

Ŕĺśĳňă ć ĘİŠŤ šőň 90 ćżŕ. 5 { 6 2009 531 12� ŕńşšőŋĺĺ ćőőąźě ŋě śşźěśšćşěš ŋĺ ńőłăńĳŋżţ, ŋĺ ťńşłšşĺřş¿źĺţ ňăčŋĺšŋżţ ňőňěŋšőć [15]. Őďŋăłő, śőčńăśŋő řěğşńĳšăšăň śŕěłšřőśłőŕĺĺ ¡ńěłšřőŋŋżţ ¡ŋěřčěšĺůěśłĺţ ŕőšěřĳ (EELS), ć ŕńşšőŋĺĺ (łăł ć δ-, šăł ĺ ć α-ťăğě) řěăńĺğşěšś£ ňăčŋĺšŋă£ łőŋťĺčşřăűĺ£ 5f-őąőńőůłĺ ś ůĺśńőň f ¡ńěłšřőŋőć, ąńĺğłĺň ł 5 [12]. İšő ŋěňěďńěŋŋő ŋăćőďĺš ŋă ňżśńĳ, ůšő ďń£ őąž£śŋěŋĺ£ ňăčŋĺšŋżţ śćőľśšć ŕńşšőŋĺ£ ŋěőąţőďĺňő şůĺšżćăšĳ ¡ťťěłšż łőŋďőćśłőčő ćğăĺňőďěľśšćĺ£ [5, 6, 16].

Ć ŋěďăćŋěľ řăąőšě [16] ňż őšňěšĺńĺ, ůšő ś ¡łśŕěřĺňěŋšăńĳŋőľ šőůłĺ ğřěŋĺ£ śšăąĺńĺğĺřőćăŋŋă£ δ-ťăğă ć ŕřěďěńě ŋĺğłĺţ šěňŕěřăšşř ňőęěš ążšĳ łńăśśĺťĺűĺřőćăŋă łăł ŕřőňěęşšőůŋő-ćăńěŋšŋă£ (ŔĆ) śĺśšěňă, őśŋőćŋżň śőśšő£ŋĺěň łőšőřőľ £ćń£- ěšś£ łőŋďőćśłĺľ śĺŋčńěš, ă ťńşłšşăűĺĺ ŕřőĺśţőď£š ňěęďş ćăńěŋšŋżňĺ śőśšő£ŋĺ£ňĺ Pu^{3+} ĺ Pu^{2+}. Ć šăłőň ŕřěďśšăćńěŋĺĺ şďăěšś£ łőřřěłšŋő őŕĺśăšĳ łő¡ťťĺűĺěŋš Ğőňňěřťěńĳďă γ ĺ šěňŕěřăšşřŋş¿ ğăćĺśĺňőśšĳ ňăčŋĺšŋőľ ćőśŕřĺĺňůĺćőśšĺ δ-Pu, ŋő šőńĳłő ć šěňŕěřăšşřŋőň ĺŋšěřćăńě ŋĺęě ∼ 150 Ł. Ć šő ęě ćřěň£ śńăąă£ šěňŕěřăšşřŋă£ ğăćĺśĺňőśšĳ ćőśŕřĺĺňůĺćőśšĺ ć ąőńěě ÿĺřőłőň ďĺăŕăğőŋě šěňŕěřăšşř, łăł ĺ śćőľśšćă α-ťăğż, ć ¡šőň ŕřěďśšăćńěŋĺĺ őŕĺśăŋż ążšĳ ŋě ňőčşš. Ć łăůěśšćě ăńĳšěřŋăšĺćż ňż ŕřěďńőęĺńĺ łőŋűěŕűĺ¿ ňŋőęěśšćěŋŋőľ ŕřőňěęşšőůŋőľ ćăńěŋšŋőśšĺ (ŇŔĆ), śőčńăśŋő łőšőřőľ ťńşłšşăűĺĺ ć śĺśšěňě ŕřőĺśţőď£š ŋě ňěęďş ďćşň£, ă łăł ňĺŋĺňşň ňěęďş šřěň£ ¡ńěłšřőŋŋżňĺ łőŋťĺčşřăűĺ£ňĺ ś ćăńěŋšŋżňĺ śőśšő£ŋĺ£ňĺ 4+, 3+ ĺ 2+ [16]. Ďăŋŋă£ řăąőšă ŕőść£źěŋă łőńĺůěśšćěŋŋżň őűěŋłăň ňăčŋĺšŋőľ ćőśŕřĺĺňůĺćőśšĺ ĺ šěŕńőěňłőśšĺ α- ĺ δ-ťăğ ŕńşšőŋĺ£ ć řăňłăţ ŕřőśšěľÿěľ ňőďěńĺ ŇŔĆ-śőśšő£ŋĺ£.

Ŕőśłőńĳłş šěőřěšĺůěśłĺě ňőďěńĺ ŇŔĆ-řěęĺňă, ć łőšőřőň ćăńěŋšŋżě ĺ śŕĺŋőćżě ťńşłšşăűĺĺ ŕřőĺśţőď£š ňěęďş ŋěśłőńĳłĺňĺ ¡ńěłšřőŋŋżňĺ łőŋťĺčşřăűĺ£ňĺ, ć ŋăśšő£źěě ćřěň£ őšśşšśšćş¿š, ŕřőśšěľÿş¿ ňőďěńĳ ŇŔĆ-śőśšő£ŋĺ£ ňż ąşďěň śšřőĺšĳ, őŕĺřă£śĳ ŋă ťőřňăńĳŋş¿ ăŋăńőčĺ¿ ś őążůŋżňĺ ďćşţłőŋťĺčşřăűĺőŋŋżňĺ ŔĆ śőśšő£ŋĺ£ňĺ, łőšőřżě řěăńĺğş¿šś£ ć ćăńěŋšŋő-ŋěśšăąĺńĳŋżţ śőěďĺŋěŋĺ£ţ ŋă őśŋőćě řěďłőğěňěńĳŋżţ ¡ńěňěŋšőć. ŔĆ řěęĺň ţăřăłšěřĺğşěšś£ ğŋăůĺšěńĳŋőľ śšěŕěŋĳ¿ ďěńőłăńĺğăűĺĺ f-¡ńěłšřőŋőć ĺ śşźěśšćěŋŋżň őšłńőŋěŋĺěň ćăńěŋšŋőśšĺ f-őąőńőůłĺ őš űěńőůĺśńěŋŋőčő ğŋăůěŋĺ£. Ďń£ őŕĺśăŋĺ£ ŔĆ śőśšő£ŋĺľ ňőęŋő ććěśšĺ ŕăřăňěšř ε_f (−1 ≤ ε_f ≤ 1), ţăřăłšěřĺğş¿źĺľ ťřăłűĺ¿ ¡ńěłšřőŋă, ŕěřěÿěďÿě¿ ś f-őąőńőůłĺ ć ğőŋş ŕřőćőďĺňőśšĺ (ε_f > 0), ĺńĺ ťřăłűĺ¿ ¡ńěłšřőŋă, ŕěřěÿěďÿş¿ ĺğ ğőŋż ŕřőćőďĺňőśšĺ ŋă f-şřőćěŋĳ (ε_f < 0) [16]. \İńěłšřőŋŋă£" łőŋťĺčşřăűĺ£ (ε_f > 0) řěăńĺğşěšś£ ć űěřĺĺ, \ďżřőůŋżě" (ε_f < 0) { ć šăłĺţ ćăńěŋšŋőŋěśšăąĺńĳŋżţ ĺőŋăţ, łăł Sm ĺ Yb. Ćěńĺůĺŋă |ε_f | ěśšĳ ňěřă őšłńőŋěŋĺ£ ćăńěŋšŋőśšĺ ĺőŋă őš űěńőůĺśńěŋŋőčő ğŋăůěŋĺ£, śőőšćěšśšćş¿źěčő ňăčŋĺšŋőľ łőŋťĺčşřăűĺĺ ĺőŋă. Ćăńěŋšŋőśšĳ ĺőŋă ν ňőęěš ążšĳ ćżřăęěŋă łăł ν = 3 + ε_f . Ťřăłűĺőŋŋă£ (¡ťťěłšĺćŋă£) ğăśěńěŋŋőśšĳ ąăğőćőľ łőŋťĺčşřăűĺĺ ⟨n_f ⟩) = 1 − |ε_f | £ćń£ěšś£ ćăęŋżň ŕăřăňěšřőň, őŕřěďěń£¿źĺň śőśšő- £ŋĺě ŔĆ śĺśšěňż ĺ ţăřăłšěřĺğş¿źĺň ěě ňăčŋĺšŋżě ĺ šěŕńőćżě śćőľśšćă.

Ćőńŋőćş¿ ťşŋłűĺ¿ 4f-ŔĆ-śĺśšěňż, őšřăęă¿- źş¿ łćăŋšőćőňěţăŋĺůěśłş¿ śşŕěřŕőğĺűĺ¿ śőśšő£- ŋĺľ ś űěńőůĺśńěŋŋőľ ćăńěŋšŋőśšĳ¿, śţěňăšĺůěśłĺ ňőęŋő ğăŕĺśăšĳ ć ćĺďě [16] |ψ⟩ = (1 − |ε_f |)|4f^n⟩ + |ε_f ||4f^{n−1}k⟩, |ψ⟩ = (1 − |ε_f |)|4f^nk⟩ + |ε_f ||4f^{n+1}⟩, (1) čďě ćěřţŋ££ śšřőłă śőőšćěšśšćşěš \¡ńěłšřőŋŋőľ" łőŋťĺčşřăűĺĺ (ε_f > 0), ă ŋĺęŋ££ { \ďżřőůŋőľ" (ε_f < 0); |4f^n⟩ őąőğŋăůăěš ćőńŋőćş¿ ťşŋłűĺ¿ ňăčŋĺšŋőľ łőŋťĺčşřăűĺĺ ĺőŋă, ă |4f^{n∓1}⟩ { ćőńŋőćş¿ ťşŋłűĺ¿ ăńĳšěřŋăšĺćŋőľ ŋěňăčŋĺšŋőľ łőŋťĺčşřăűĺĺ. Ĺŋďěłśőň k őąőğŋăůěŋż śőśšő£ŋĺ£ ¡ńěłšřőŋőć ğőŋż ŕřőćőďĺňőśšĺ.

Ďń£ łőńĺůěśšćěŋŋőčő ăŋăńĺğă šěŕńőěňłőśšĺ ĺ ňăčŋĺšŋőľ ćőśŕřĺĺňůĺćőśšĺ ŕřőňěęşšőůŋő-ćă-ńěŋšŋőľ śĺśšěňż ňőęŋő ćőśŕőńĳğőćăšĳś£ ťěřňĺęĺďłőśšŋżňĺ ćżřăęěŋĺ£ňĺ ďń£ łő¡ťťĺűĺěŋšă ¡ńěłšřőŋŋőľ (šőůŋěě čőćőř£, ňăčŋĺšŋőľ) šěŕńőěňłőśšĺ γ ĺ śšăšĺůěśłőľ ňăčŋĺšŋőľ ćőśŕřĺĺňůĺćőśšĺ ŕřĺ ŋĺğłĺţ šěňŕěřăšşřăţ χ(0) ďń£ łőŋďő-śĺśšěňż [17, 18]:

γ = C_{mag}(T )/T_{T →0} = N_Aπ^2k^2_B ⟨n_f ⟩ 1 3E_0 N − 1 N , (2)

χ(0) = N_Aμ^2_{eff} ⟨n_f ⟩ 1 3E_0

, μ^2_{eff} = g^2μ^2_B J(J + 1). (3)

Ŕăřăňěšřăňĺ ć ¡šőľ ŕřőśšőľ ňőďěńĺ £ćń£¿šś£ ţăřăłšěřŋżľ ¡ŋěřčěšĺůěśłĺľ ňăśÿšăą (¡ŋěřčĺ£ Łőŋďő) E_0, ¡ťťěłšĺćŋă£ ğăśěńěŋŋőśšĳ ňăčŋĺšŋőľ łőŋťĺčşřăűĺĺ f-őąőńőůłĺ ⟨n_f ⟩ ĺ ňăčŋĺšŋă£ łřăšŋőśšĳ ćżřőęďěŋĺ£ őśŋőćŋőčő J-ňşńĳšĺŕńěšă N = 2J +1, čďě J { ŕőńŋżľ şčńőćőľ ňőňěŋš ňşńĳšĺŕńěšă.

Ŕő ăŋăńőčĺĺ ś śőőšŋőÿěŋĺ£ňĺ (1), ćőńŋőćş¿ ťşŋłűĺ¿ MŔB-śőśšő£ŋĺ£, ć łőšőřőň ğăř£ďőćżě ĺ śŕĺŋőćżě ťńşłšşăűĺĺ ŕřőĺśţőď£š ňěęďş šřěň£ ¡ńěłšřőŋŋżňĺ łőŋťĺčşřăűĺ£ňĺ |3+⟩, |2+⟩ ĺ |4+⟩, ňőęŋő śţěňăšĺůěśłĺ ŕřěďśšăćĺšĳ ć ćĺďě

|ψ⟩ = (1−ε_{2+}−ε_{4+})|5f^nk⟩+ε_{2+}|5f^{n+1}⟩+ε_{4+}|5f^{n−1}kk⟩, (4) Ŕĺśĳňă ć ĘİŠŤ šőň 90 ćżŕ. 5 { 6 2009 čďě ε_{i+} > 0 { ďĺŋăňĺůěśłĺě ğăśěńěŋŋőśšĺ śőőšćěšśšćş¿źĺţ łőŋťĺčşřăűĺľ. İťťěłšĺćŋă£ ćăńěŋšŋőśšĳ ĺőŋă őŕřěďěń£ěšś£ łăł ν = 4 × ε_{4+} + 3 × (1 − ε_{2+} − −ε_{4+})+2×ε_{2+} ĺńĺ ŕřőśšő ν = 3+ε_{4+} −ε_{2+}, ă śřěďŋěě ůĺśńő ¡ńěłšřőŋőć ć f-őąőńőůłě N_f = 4 × ε_{4+} +5 × (1 − − ε_{2+} − ε_{4+}) + 6 × ε_{2+} = 5 − ε_{4+} + ε_{2+}.

Ćőŕřőś őą őśŋőćŋőň śőśšő£ŋĺĺ ŇŔĆ-śĺśšěňż, őŕĺśżćăěňőľ ćőńŋőćőľ ťşŋłűĺěľ (4), ŋě £ćń£ěšś£ šřĺćĺăńĳŋżň. Śőčńăśŋő šěőřĺĺ, ďń£ ĺğőńĺřőćăŋŋőčő ĺőŋă śő śňěÿăŋŋőľ ćăńěŋšŋőśšĳ¿ ć łőŋďőćśłőň ŕřěďěńě (ŕőůšĺ űěńőůĺśńěŋŋă£ ćăńěŋšŋőśšĳ), ŕőňěźěŋŋőčő ć ňőřě ¡ńěłšřőŋőć ŕřőćőďĺňőśšĺ ĺ ťńşłšşĺřş¿źěčő ňěęďş ďćşň£ ňăčŋĺšŋżňĺ śőśšő£ŋĺ£ňĺ ś ŕřőĺğćőńĳŋżňĺ őřąĺšăńĳŋżňĺ ćżřőęďěŋĺ£ňĺ, őśŋőćŋőě śőśšő- £ŋĺě £ćń£ěšś£ śĺŋčńěšőň [19]. Ŋő ¡ŋěřčěšĺůěśłőě řăśźěŕńěŋĺě ňěęďş śĺŋčńěšŋżň őśŋőćŋżň śőśšő£ŋĺěň ĺ ćőğąşęďěŋŋżňĺ şřőćŋ£ňĺ ć ¡šőň śńşůăě őůěŋĳ ňăńő, ŕőř£ďłă ŋěśłőńĳłĺţ łěńĳćĺŋ. Őďŋăłő ć řăąőšě [20] ŕőłăğăŋő, ůšő ŕřĺ śĺńĳŋőľ čĺąřĺďĺğăűĺĺ (ŔĆřěęĺň) řăśźěŕńěŋĺě ňőęěš ďőśšĺčăšĳ ďěś£šżţ ďőńěľ čĺąřĺďĺğăűĺőŋŋőčő şÿĺřěŋĺ£, šő ěśšĳ ćěńĺůĺŋż ŕőř£ďłă ŋěśłőńĳłĺţ ďěś£šłőć ň¡Ć. Śńşůăľ ś šřěň£ ťńşłšşĺřş¿źĺňĺ łőŋťĺčşřăűĺ£ňĺ, ŋăśłőńĳłő ŋăň ĺğćěśšŋő, ŋě ĺğşůěŋ śőćśěň. Őďŋăłő, őŕĺřă£śĳ ŋă řěğşńĳšăšż řăąőš [19, 20], ňż ňőęěň ŕřěďŕőńőęĺšĳ, ůšő őśŋőćŋżň śőśšő£ŋĺěň ŇŔĆ-śĺśšěňż, ťńşłšşĺřş- ¿źěľ ňěęďş śőśšő£ŋĺ£ňĺ |3+, J = 5/2⟩, |2+, J = 0⟩ ĺ |4+, J = 4⟩, šăłęě £ćń£ěšś£ łőŋďőćśłĺľ ňŋőčőůăśšĺůŋżľ śĺŋčńěš, őŕĺśżćăěňżľ łăł ťěřňĺ-ęĺďłőśšĳ (šő ěśšĳ śőőšŋőÿěŋĺ£ (2) ĺ (3) [17, 18], ć ŕřĺŋűĺŕě, ŕřĺňěŋĺňż ł őŕĺśăŋĺ¿ ŇŔĆ-śőśšő£ŋĺ£). İšő ŕřěďŕőńőęěŋĺě £ćń£ěšś£ ŋăÿĺň ŕěřćżň ŕőśšşńăšőň. Ćšőřżň ŕřěďŕőńőęěŋĺěň, łőšőřőě ňż ďőńęŋż ŕřĺŋ£šĳ, łăśăěšś£ ćżůĺśńěŋĺ£ šěŕńőěňłőśšĺ C_{mag}(T ) ĺ ňăčŋĺšŋőľ ćőśŕřĺĺňůĺćőśšĺ χ(T ) MŔB-śĺśšěňż. Ňż ŕőśšşńĺřşěň, ůšő ¡šĺ ćěńĺůĺŋż ňőčşš ążšĳ ŕřěďśšăćńěŋż ć ćĺďě ćğćěÿěŋŋőľ śşňňż śőőšćěšśšćş¿- źĺţ ŕăřűĺăńĳŋżţ ćłńăďőć:

χ(T ) = ε_{4+}χ_{4+}(0)ξ_{4+}(T )+(1−ε_{2+}−ε_{4+})χ_{3+}(0)ξ_{3+}(T ),

C_{mag}(T )/T = ε_{4+}γ_{4+}(0)ζ_{4+}(T )+

+(1 − ε_{2+} − ε_{4+})γ_{3+}(0)ζ_{3+}(T ), (5)

V = ε_{4+}V_{4+} + (1 − ε_{2+} − ε_{4+})V_{3+} + ε_{2+}V_{2+},

čďě V { ¡ťťěłšĺćŋżľ ăšőňŋżľ őąžěň ŇŔĆ-ĺőŋă, V_{i+} { ăšőňŋżľ őąžěň ĺőŋă ć śőśšő£ŋĺĺ ś űěńőůĺśńěŋŋőľ ćăńěŋšŋőśšĳ¿ i+. Ćěńĺůĺŋż χ_{i+}(0) ĺ γ_{i+}(0) őŕřěďěń£¿šś£, śőőšćěšśšćěŋŋő, śőőšŋőÿěŋĺ£ňĺ (3) ĺ (2) ďń£ śćőĺţ ğŋăůěŋĺľ ţăřăłšěřŋőľ ¡ŋěřčĺĺ E^{i+}_0 , ă šěňŕěřăšşřŋżě ğăćĺśĺňőśšĺ ξ(T ) ĺ ζ(T ) řăśśůĺšżćă¿šś£ ć řăňłăţ őďŋőşğěńĳŋőčő ŕőďţőďă, őśŋőćăŋŋőčő ŋă ňőďěńĺ Łőłąńĺŋă-Ÿřĺťťěřă [171. Ŕřĺ ćżůĺśńěŋĺĺ ťşŋłűĺľ ξ(T ) ĺ ζ(T ) ŕřěďŕőńăčăńőśĳ, ůšő śŕěłšř ćőğąşęďěŋĺľ śĺśšěňż őŕĺśżćăěšś£ ťşŋłűĺěľ Ńőřěŋűă ś ňăłśĺňşňőň ŕřĺ ¡ŋěřčĺĺ E^{i+}_0 ĺ ŕőńşÿĺřĺŋőľ `^{i+}/2 = 1.445E^{i+}_0^{2)}. Śőőšŋőÿěŋĺě ďń£ ăšőňŋőčő őąžěňă ćłń¿ůěŋő ć śĺśšěňş şřăćŋěŋĺľ (5), ŕőśłőńĳłş ňőďěńĳ, ŕřěšěŋďş¿źă£ ŋă őąž£śŋěŋĺě ňăčŋĺšŋżţ śćőľśšć ŕńşšőŋĺ£, ďőńęŋă őąž£śŋ£šĳ šăłęě ĺ řěğłőě ĺğňěŋěŋĺě ěčő ăšőňŋőčő őąžěňă ŕő śřăćŋěŋĺ¿ ś ěčő śőśěď£ňĺ ć ř£ďş ăłšĺŋĺďőć (řĺś.1).

Šěŕěřĳ ğăďăůă śćőďĺšś£ ł ŋăţőęďěŋĺ¿ łő¡ťťĺűĺěŋšőć ε_{i+} ĺ ţăřăłšěřŋżţ ¡ŋěřčĺľ E^{i+}_0 (ůěšżřě ŋěĺğćěśšŋżţ ďń£ łăęďőľ ťăğż ŕńşšőŋĺ£). Ěśńĺ ąż ŕăřűĺăńĳŋżě őąžěňż V_{i+} ążńĺ ąż ĺğćěśšŋż, šő łő¡ťťĺűĺěŋšż ε_{i+} ŕőůšĺ őďŋőğŋăůŋő ğăďăćăńĺśĳ ąż ğŋăůěŋĺěň řăćŋőćěśŋőčő őąžěňă śőőšćěšśšćş¿źěľ ťăğż ŕńşšőŋĺ£, ĺğćěśšŋőčő ĺğ ¡łśŕěřĺňěŋšă (řĺś.1). Šőčďă

Řĺś.1. Ăšőňŋżľ őąžěň łăł ťşŋłűĺ£ ůĺśńă ¡ńěłšřőŋőć, şćěńĺůĺćă¿źěčőś£ śńěćă ŋăŕřăćő, ďń£ 4f, 5f ĺ 3d ¡ńěňěŋšőć ć ňěšăńńĺůěśłőň śőśšő£ŋĺĺ. Čřăťĺł ćőśŕřőĺğćěďěŋ ĺğ řăąőšż [16]. Łřěśšăňĺ őąőğŋăůěŋż ŕăřűĺăńĳŋżě őąžěňż V4+, V3+, V2+ (śň. šěłśš), łřěśšăňĺ ć łřşęłăţ { ăšőňŋżě őąžěňż α- ĺ δ-Pu, řăśśůĺšăŋŋżě ŕő śőőšŋőÿěŋĺ¿ (5) ś ćěśăňĺ ĺğ šăąńĺűż

ďń£ ćżůĺśńěŋĺ£ šěŕńőěňłőśšĺ ĺ ňăčŋĺšŋőľ ćőśŕřĺĺňůĺćőśšĺ łăęďőľ ťăğż šřěąőćăńőśĳ ąż őŕřěďěńĺšĳ šőńĳłő ďćă őśšă¿źĺţś£ ŋěĺğćěśšŋżţ ŕăřăňěšřă E^{4+}_0 ĺ E^{3+}_0 , ůšő śďěńăšĳ ŋěśńőęŋő, ŕőďąĺřă£ ĺţ šăłĺň őąřăğőň, ůšőąż ćżůĺśńěŋŋżě ğŋăůěŋĺ£ γ ĺ χ(0) śőćŕăďăńĺ ąż ś ¡łśŕěřĺňěŋšăńĳŋżňĺ ğŋăůěŋĺ£ňĺ. Śőćŕăďěŋĺě šěňŕěřăšşřŋőľ ğăćĺśĺňőśšĺ ňăčŋĺšŋőľ ćőś-

2)İšő śőőšŋőÿěŋĺě ćğ£šő ŕő ăŋăńőčĺĺ ś łńăśśĺůěśłőľ ŔĆ śĺśšěňőľ CeNi, ňăčŋĺšŋżľ śŕěłšř ćőğąşęďěŋĺľ ć łőšőřőľ ĺśśńěďőćăŋ ś ŕőňőźĳ¿ ŋěşŕřşčőčő řăśśě£ŋĺ£ ŋěľšřőŋőć [21].

Ŕĺśĳňă ć ĘİŠŤ šőň 90 ćżŕ. 5 { 6 2009

534 Ă. Ć. Ňĺřňěńĳÿšěľŋ, Ě. Ś. Łńěňěŋšĳěć, Ő. Ć. Łěřąěńĳ

İłśŕěřĺňěŋšăńĳŋżě ĺ řăśśůĺšăŋŋżě ŕő śőőšŋőÿěŋĺ£ň (5) ğŋăůěŋĺ£ řăćŋőćěśŋőčő őąžěňă V , łő¡ťťĺűĺěŋšă Ğőňňěřťěńĳďă γ ĺ ňăčŋĺšŋőľ ćőśŕřĺĺňůĺćőśšĺ χ(0) ďń£ α- ĺ δ-Pu. Ŕřĺćěďěŋż šăłęě ğŋăůěŋĺ£ ďĺŋăňĺůěśłĺţ ğăśěńěŋŋőśšěľ ε_{1+}, ţăřăłšěřŋżţ ¡ŋěřčĺľ E^{i+}_0 , ďń£ łőšőřżţ řăśśůĺšăŋż łřĺćżě Cmag(T )/T , χ(T ) (řĺś.2 ĺ 3), ćăńěŋšŋőśšĺ ν ĺ śřěďŋěčő ůĺśńă f ¡ńěłšřőŋőć N_f

Ŕăřăňěšř İłśŕěřĺňěŋš/řăśůěš α-Pu δ-Pu ε4+ 0.8 0.41 ε3+ = 1 − ε2+ − ε4+ 0.12 0.42 ε2+ 0.08 0.17 ν 3.72 3.24 Nf 4.28 4.76 E4+0 (ň¡Ć) 127 75 E3+0 (ň¡Ć) 35 25

V (A3) ¡łśŕěřĺňěŋš

19.5[22] 20.2[23]

24.9[22] 25.2[23] řăśůěš 19.9 25.1 γ (mJK�2 · mol�1) ¡łśŕěř. [9, 15] 17 < γ < 22 42 < γ < 68 řăśůěš 20 45 χ(0) ¡łśŕěř. [10, 11] ∼ 510 ∼ 550 (μemu/mol) řăśůěš 512 553

ŕřĺĺňůĺćőśšĺ ś ¡łśŕěřĺňěŋšăńĳŋżň ţőďőň łřĺćőľ χ(0) śńşęĺńő ąż ďőŕőńŋĺšěńĳŋżň ŕőďšćěřęďěŋĺěň ŕřăćĺńĳŋőčő ćżąőřă ŕőďčőŋőůŋżţ ŕăřăňěšřőć ε_{i+} ĺ E^{i+}_0 . Őďŋăłő, ŕőśłőńĳłş ŕăřűĺăńĳŋżě őąžěňż ŋěĺğćěśšŋż, ňż ćżŋşęďěŋż ĺţ ğăďăšĳ ąőńěě ĺńĺ ňěŋěě ŕřőĺğćőńĳŋżň őąřăğőň, ĺśŕőńĳğş£ ďăŋŋżě řĺś.1. Ćśńěďśšćĺě ¡šőčő, őŕřěďěńěŋĺě ćśěţ ŕăřăňěšřőć ğăďăůĺ (V_{i+}, ε_{i+}, E^{i+}_0 ) śšăŋőćĺšś£ ŋě ćŕőńŋě őďŋőğŋăůŋżň, őďŋăłő, łăł ňż şćĺďĺň ŋĺęě, ¡šőš ćőŕřőś ŋě ĺňěěš ŕřĺŋűĺŕĺăńĳŋőčő ğŋăůěŋĺ£.

Ĺśŕőńĳğş£ ďăŋŋżě řĺś.1, ŕăřűĺăńĳŋżě őąžěňż őŕřěďěńěŋż łăł 17, 29 ĺ 35 A^3 ďń£ śőśšő£ŋĺľ |4 + >, |3 + > ĺ |2 + >, śőőšćěšśšćěŋŋő. Ŕăřăňěšřż ε_{i+} ĺ E^{i+}_0 , ŕőńşůěŋŋżě ć řěğşńĳšăšě ş śăňőśőčńăśőćăŋŋőľ ŕőďčőŋłĺ şřăćŋěŋĺľ (5) ł ¡łśŕěřĺňěŋšăńĳŋżň ğŋăůěŋĺ£ň γ ĺ χ(0) ďń£ α- ĺ δ-Pu, ă šăłęě řăśśůĺšăŋŋżě ćěńĺůĺŋż V , γ ĺ χ(0) ŕřĺćěďěŋż ć šăąńĺűě. Šěňŕěřăšşřŋżě ğăćĺśĺňőśšĺ ňăčŋĺšŋőľ (¡ńěłšřőŋŋőľ) šěŕńőěňłőśšĺ ĺ ňăčŋĺšŋőľ ćőśŕřĺĺňůĺćőśšĺ ďń£ őąěĺţ ťăğ ŕńşšőŋĺ£ ŕőłăğăŋż ŋă řĺś.2 ĺ 3, ă řăśśůĺšăŋŋżě ğŋăůěŋĺ£ řăćŋőćěśŋżţ őąžěňőć { ŋă řĺś.1. Łřĺćżě χ(T ) ć łőňňěŋšăřĺ£ţ ŋě ŋşęďă¿šś£. Ůšő łăśăěšś£ łřĺćżţ šěŕńőěňłőśšĺ, šő ĺ őŋĺ łőřřěłšŋő ćőśŕřőĺğćőď£š ¡łśŕěřĺňěŋšăńĳŋő ŋăąń¿ďăěňőě ŕőćěďěŋĺě. Ć α-Pu C_{mag}(T )/T = γ(T ) śńăąő ňěŋ£ěšś£ ś šěňŕěřăšşřőľ ŕřĺ T < 300 Ł. Ăŋăńőčĺůŋă£ łřĺćă£ ďń£ δ-Pu, őšńĺůă£śĳ ć ďěšăń£ţ, őŕřěďěńěŋŋő ĺňěěš šăłőľ ęě ţăřăłšěř, łăł łřĺćă£ C_{el}(T )/T ŋă řĺś.2b ĺğ řăąőšż [9], šőńĳłő ąěğ ňőźŋőčő ŕĺłă ŕřĺ ŋĺğłĺţ šěňŕěřăšşřăţ, łőšőřżľ ŋě ćőśŕřőĺğćőďĺšś£ ć ďřşčĺţ řăąőšăţ. Šăłĺň őąřăğőň, ŋăÿă ňőďěńĳ łőńĺůěśšćěŋŋő őŕĺśżćăěš ¡łśŕěřĺňěŋšăńĳŋżě ďăŋŋżě ďń£ őąěĺţ ťăğ ŕńşšőŋĺ£,

Řĺś.2. Šěňŕěřăšşřŋă£ ğăćĺśĺňőśšĳ ňăčŋĺšŋőľ ćőśŕřĺĺňůĺćőśšĺ α- ĺ δ-ŕńşšőŋĺ£ [10, 11]. Ńĺŋĺĺ ŕőłăğżćă¿š ŕőćěďěŋĺě ćőśŕřĺĺňůĺćőśšĺ, řăśśůĺšăŋŋőě ć ďăŋŋőľ řăąőšě ŕő śőőšŋőÿěŋĺ£ň (5) ś ŕăřăňěšřăňĺ, şłăğăŋŋżňĺ ć šăąńĺűě. Ŋěąőńĳÿőľ ŕőďžěň ¡łśŕěřĺňěŋšăńĳŋżţ łřĺćżţ χ(T ) ŕřĺ ŋĺğłĺţ šěňŕěřăšşřăţ őąşśńőćńěŋ ŋăńĺůĺěň ŋěğŋăůĺšěńĳŋżţ (∼ 200 ppm) ŕřĺňěśěľ Fe ć α-Pu ĺ ŕřĺňěśĳ¿ PuGax (2 ≤ x ≤ 3) ć δ-Pu [11]

őśőąěŋŋő ěśńĺ ŕřĺŋ£šĳ ćő ćŋĺňăŋĺě ğŋăůĺšěńĳŋżľ řăğąřőś ŕřĺćőďĺňżţ ć ńĺšěřăšşřě ¡łśŕěřĺňěŋšăńĳŋżţ ďăŋŋżţ^{3)}.

Łăł őšňěůěŋő ćżÿě, ć ůĺśšőň ŕńşšőŋĺĺ ČŰŁ δťăğă śşźěśšćşěš šőńĳłő ć şğłőň ďĺăŕăğőŋě šěňŕěřăšşř ňěęďş 593 ĺ 736 Ł, ă ŕřĺ T ∼ 600 Ł δ-ťăğă ŕřěćřăźăěšś£ ć čřăŋěűěŋšřĺřőćăŋŋş¿ őřšőřőňąĺůěśłş¿

3)Řăğąřőś őšřăęăěš ůřěğćżůăľŋő ćżśőłş¿ ůşćśšćĺšěńĳŋőśšĳ śćőľśšć ŕńşšőŋĺ£ ł śŕőśőąş ěčő ŕřĺčőšőćńěŋĺ£ ĺ śřőłş ţřăŋěŋĺ£, ă šăłęě śńőęŋőśšĺ ¡łśŕěřĺňěŋšăńĳŋőľ řăąőšż ś ¡šĺň ňăšěřĺăńőň.

Ŕĺśĳňă ć ĘİŠŤ šőň 90 ćżŕ. 5 { 6 2009

Řĺś.3. Ğăćĺśĺňőśšĳ ňăčŋĺšŋőľ (¡ńěłšřőŋŋőľ) šěŕńőěňłőśšĺ α- ĺ δ-ŕńşšőŋĺ£ Cmag(T )/T őš šěňŕěřăšşřż, řăśśůĺšăŋŋă£ ŋő śőőšŋőÿěŋĺ£ň (5) ś ŕăřăňěšřăňĺ, şłăğăŋŋżňĺ ć šăąńĺűě

γ-ťăğş. Őďŋăłő, ŕőśłőńĳłş ŋăĺąőńĳÿĺľ ĺŋšěřěś ŕřĺćńěłă¿š ĺňěŋŋő α- ĺ δ-ťăğż, šő ć ńĺšěřăšşřě ŕřĺćőď£šś£ ďăŋŋżě ő řăğŋőśšĺ ¡ŋšřőŕĺĺ ´S_{δ→α}, ść£ğăŋŋőľ ś α → δ ŕřěćřăźěŋĺěň ŕřĺ ∼ 600 Ł, ´S_{δ→α} ∼ ∼ 1.3k_B/Pu atom [13]. Ć ¡šőľ ęě řăąőšě şšćěřęďăěšś£, ůšő řăğŋőśšĳ ¡ŋšřőŕĺĺ, őąşśńőćńěŋŋă£ łőńěąăšěńĳŋżňĺ śšěŕěŋ£ňĺ śćőąőďż (ćśńěďśšćĺě řăğŋőľ ęěśšłőśšĺ ťőŋőŋŋżţ śŕěłšřőć α- ĺ δ-Pu), śőśšăćń£ěš, ś şůěšőň ğŋăůĺšěńĳŋőčő śň£čůěŋĺ£ ťőŋőŋŋőčő śŕěłšřă δ-Pu ŕřĺ ŋăčřěćě őš 300 ďő 600 Ł∼ 0.4k_B/Pu atom, šő ěśšĳ šőńĳłő ŋěąőńĳÿş¿ ůăśšĳ ŕőńŋőčő ĺğňěŋěŋĺ£ ¡ŋšřőŕĺĺ. Śőčńăśŋő [13], ŕřőĺśţőęďěŋĺě ŋěďőśšă¿- źěčő ćłńăďă ć ¡ŋšřőŕĺ¿ őśšăěšś£ ŋě£śŋżň. Ŕő ďăŋŋżň řĺś.3, ŋěšřşďŋő śőśůĺšăšĳ ňăčŋĺšŋş¿ śőśšăćń£- ¿źş¿ ĺğňěŋěŋĺ£ ¡ŋšřőŕĺĺ ŕřĺ šěňŕěřăšşřě 600 Ł, ďń£ ¡šőčő ďőśšăšőůŋő ŕřőĺŋšěčřĺřőćăšĳ łřĺćżě ŋă řĺś.3 ŕő šěňŕěřăšşřě ĺ ćğ£šĳ řăğŋőśšĳ ŕőńşůěŋŋżţ ćěńĺůĺŋ. İšő ŕřĺćőďĺš ł řěğşńĳšăšş ´S_{δ→α}(ňăčŋ.)∼ ∼ 0.69k_B/Pu atom. Ś şůěšőň łőńěąăšěńĳŋőčő ćłńăďă 0.4k_B /Pu atom ŕőńşůăěň ´S_{δ→α}(ňăčŋ.+ťőŋőŋż)∼ ∼ 1.1k_B/Pu atom, šő ěśšĳ ğŋăůěŋĺě, ąńĺğłőě ł ¡łśŕěřĺňěŋšăńĳŋőňş.

Őąśşęďăěňă£ ňőďěńĳ ŇŔĆ-śőśšő£ŋĺ£ ŋě ĺňěěš ŕőď śőąőľ śšřőčőľ šěőřěšĺůěśłőľ ąăğż ĺ ŕő¡šőňş ďőńęŋă řăśśňăšřĺćăšĳś£ łăł ¡ňŕĺřĺůěśłă£, šřěąş- ¿źă£, łăł ĺ ńěęăźěě ć ěě őśŋőćě ŕřěďśšăćńěŋĺě ő řěęĺňě ŇŔĆ ć ňěšăńńĺůěśłőň ŕńşšőŋĺĺ, śěřĳěğŋőčő šěőřěšĺůěśłőčő őąőśŋőćăŋĺĺ ĺ ¡łśŕěřĺňěŋšăńĳŋőľ ŕřőćěřłĺ. Ąőńěě šőčő, łăł ¡šő ćĺďŋő ĺğ śšřşłšşřż şřăćŋěŋĺľ (5), ňőďěńĳ ĺňěěš ţăřăłšěř ńőłăńĳŋőčő, ĺńĺ őďŋőşğěńĳŋőčő ŕřĺąńĺęěŋĺ£. Ć ¡šőň śňżśńě łőčěřěŋšŋżě ¡ťťěłšż, łőšőřżě ňőčşš ĺčřăšĳ śşźěśšćěŋŋş¿ řőńĳ ć ťőřňĺřőćăŋĺĺ őśŋőćŋőčő śőśšő£- ŋĺ£ ŕńşšőŋĺ£, ŋĺłăł ć ¡šőľ ňőďěńĺ ŋě şůĺšżćă¿šś£. Śěřĳěğŋżň ďőŕşźěŋĺěň £ćń£ěšś£ šăłęě ăďďĺšĺćŋżľ ţăřăłšěř ćżřăęěŋĺľ ďń£ šěŕńőěňłőśšĺ ĺ ňăčŋĺšŋőľ ćőśŕřĺĺňůĺćőśšĺ ć şřăćŋěŋĺ£ţ (5). Šăłęě ŕř£ňő ŋě şůĺšżćă¿šś£ ćőğňőęŋőě ćńĺ£ŋĺě ¡ťťěłšőć łřĺśšăńńĺůěśłőčő ŕőń£, ćěřţŋĺţ J-ňşńĳšĺŕńěšőć śőśšő£ŋĺľ |4 + > ĺ |3 + > ĺ śŕĺŋ-őřąĺšăńĳŋőčő ćğăĺňőďěľśšćĺ£. Ŕő¡šőňş ł ćěńĺůĺŋăň ε_{i+}, E^{i+}_0 ĺ V_{i+} ŋăďő őšŋőśĺšĳś£ łăł ł ŕăřăňěšřăň ňőďěńĺ, ţőš£ őŋĺ, ŕő-ćĺďĺňőňş, łőřřěłšŋő ţăřăłšěřĺğş¿š őśŋőćŋżě ¡ŋěřčěšĺůěśłĺě ňăśÿšăąż ĺ śőőšŋőÿěŋĺ£ f-¡ńěłšřőŋŋżţ łőŋťĺčşřăűĺľ ŕńşšőŋĺ£. Śńěďőćăšěńĳŋő, ćőŕřőś őą őďŋőğŋăůŋőśšĺ ŋăąőřă ŕăřăňěšřőć (ε_{i+}, E^{i+}_0 ĺ V_{i+}), őŕřěďěń£- ěňőčő ŕřőűěďşřőľ ŕőďčőŋłĺ ďń£ łăęďőľ ĺğ řăśśňăšřĺćăěňżţ ťăğ, šěř£ěš śćő¿ ăłšşăńĳŋőśšĳ. Ćăęŋő ŋě šő, ś łăłőľ šőůŋőśšĳ¿ őŕĺśăŋă šă ĺńĺ ĺŋă£ łřĺćă£, ĺğňěřěŋŋă£ ďń£ łőŋłřěšŋőčő őąřăğűă, ă šő, ůšő ŋăÿă ňőďěńĳ, ŕřĺ ćśěľ śćőěľ ŕřőśšőšě ĺ ňĺŋĺňăńĳŋőň ŋăąőřě ŕőďčőŋőůŋżţ ŕăřăňěšřőć, ć ŕřĺŋűĺŕě śŕőśőąŋă łőńĺůěśšćěŋŋő őŕĺśăšĳ őďŋőćřěňěŋŋő šěŕńőěňłőśšĳ ĺ ňăčŋĺšŋş¿ ćőśŕřĺĺňůĺćőśšĳ ć ÿĺřőłőň ďĺăŕăğőŋě šěňŕěřăšşř őąěĺţ ťăğ ŕńşšőŋĺ£, ă šăłęě ďăšĳ ąńĺğłş¿ ł ĺğćěśšŋőľ ĺğ ¡łśŕěřĺňěŋšă ćěńĺůĺŋş ŕőńŋőčő ĺğňěŋěŋĺ£ ¡ŋšřőŕĺĺ ŕřĺ α → δ ŕěřěţőďě. Őšňěšĺň, ůšő ąěğ şůěšă |4 + >-łőŋťĺčşřăűĺĺ, ŋěśşźěľ ąőńĳÿőľ ňăčŋĺšŋżľ ňőňěŋš, šřşďŋő őąž£śŋĺšĳ, ŕőůěňş ňăčŋĺšŋżě ćőśŕřĺĺňůĺćőśšĺ α- ĺ δ-Pu śřăćŋĺňż ŕő ćěńĺůĺŋě, šőčďă łăł ćěńĺůĺŋż γ őšńĺůă¿šś£ ć 2{3 řăğă. Ŕő¡šőňş ňż ďşňăěň, ůšő ŕřěďńăčăěňă£ ŋăňĺ ňőďěńĳ, őśŋőćăŋŋă£ ŋă ŕřěďśšăćńěŋĺĺ ő řěęĺňě ŇŔĆ, łőřřěłšŋő őšřăęăěš ŕřĺŋűĺŕż őřčăŋĺğăűĺĺ f-¡ńěłšřőŋŋőľ śĺśšěňż ŕńşšőŋĺ£. Ěśńĺ ¡šő šăł, šő f-¡ńěłšřőŋż ć ŕńşšőŋĺĺ ĺňě¿š śňěÿăŋŋżľ f-d (fd-p-s) ţăřăłšěř ć śĺńş śĺńĳŋőľ čĺąřĺďĺğăűĺĺ ś ¡ńěłšřőŋăňĺ ğőŋż ŕřőćőďĺňőśšĺ. Ŕřĺ ¡šőň, łăł śńěďşěš ĺğ ŋăÿĺţ řăśůěšőć, čĺąřĺďĺğăűĺ£ ć α-Pu śĺńĳŋěě, ůěň ć δ-Pu (¡šő ćĺďŋő ĺğ śřăćŋěŋĺ£ ¡ťťěłšĺćŋżţ ćăńěŋšŋőśšěľ ν ĺ ţăřăłšěřŋżţ ¡ŋěřčĺľ E^{i+}_0 ďń£ ďćşţ ťăğ).

Ĺšăł, ŋă őśŋőćě ŕřěďńőęěŋŋőčő ŋăňĺ řăŋěě [16] ŕřěďśšăćńěŋĺ£ ő řěęĺňě ňŋőęěśšćěŋŋőľ ŕřőňěęşšőůŋőľ ćăńěŋšŋőśšĺ ć ŕńşšőŋĺĺ, ŕőśšřőěŋă ŕřőśšă£ ¡ňŕĺřĺůěśłă£ ňőďěńĳ, ŕőğćőńĺćÿă£ łőńĺůěśšćěŋŋő őŕĺśăšĳ ňăčŋĺšŋş¿ ćőśŕřĺĺňůĺćőśšĳ ĺ šěŕńőěňłőśšĳ δ- ĺ, śńěďşěš őšňěšĺšĳ őśőąő, α-Pu ć ÿĺřőłőň ďĺăŕăğőŋě šěňŕěřăšşř 0 < T < 600 Ł, ă šăłęě řěğłőě ĺğňěŋěŋĺě ăšőňŋőčő őąžěňă ŕńşšőŋĺ£ ŕő śřăćŋěŋĺ¿ ś őąžěňăňĺ ěčő śőśěďěľ ŕő ř£ďş ăłšĺŋĺďőć. Ąńĺğłă£ ł ¡łśŕěřĺňěŋšăńĳŋőľ ćěńĺůĺŋě őűěŋłă ĺğňěŋěŋĺ£ ¡ŋšřőŕĺĺ ´S_{δ→α}(600Ł)∼ 1.1k_B /Pu atom ŕřĺ α → δ-ŕěřěţőďě şłăğżćăěš ŋă śşźěśšćěŋŋş¿ řőńĳ łőŋďőćśłőčő ćğăĺňőďěľśšćĺ£ łăł ďćĺęşźěľ śĺńż ¡šőčő śšřşłšşřŋőčő ťăğőćőčő ŕěřěţőďă. Ňż ŋăďěěňś£, ůšő řěğşńĳšăšż ¡šőľ řăąőšż ąşďşš śŕőśőąśšćő-

Ŕĺśĳňă ć ĘİŠŤ šőň 90 ćżŕ. 5 { 6 2009

536 Ă. Ć. Ňĺřňěńĳÿšěľŋ, Ě. Ś. Łńěňěŋšĳěć, Ő. Ć. Łěřąěńĳ

ćăšĳ ŕřőčřěśśş ć ŕőŋĺňăŋĺĺ ťĺğĺłĺ ŕńşšőŋĺ£ ĺ őłăęşšś£ ŕőńěğŋżňĺ ďń£ řăğřăąőšłĺ ŕőśńěďőćăšěńĳŋőľ łćăŋšőćőňěţăŋĺůěśłőľ šěőřĺĺ ăłšĺŋĺďőć.

Řăąőšă ćżŕőńŋěŋă ŕřĺ ŕőďďěřęłě Čőśłőřŕőřăűĺĺ \ŘŐŚĂŠŐŇ".

1. A. M. Boring and J. L. Smith, Los-Alamos Science 26, 90 (2000).

2. A. L. Kutepov and S. G. Kutepova, J. Phys.: Condens.

Matter 15, 2607 (2003).

3. P. S-oderlind and Babak Sadigh, Phys. Rev. Lett. 92, 185702 (2004).

4. S. Y. Savrasov. G. Kotliar, and E. Abrahams, Nature 410, 793 (2001).

5. J. H. Shim, K.Haule, and G. Kotliar, Nature 446, 513 (2007).

6. C. A. Marianetti, K. Haule, G. Kotliar, and M. Fluss, Phys. Rev. Lett. 101, 056403 (2008).

7. J. Wong, M. Krisch, D.L. Farber et al., Science 301, 1078 (2003).

8. R. J. McQueeney, Ă. Ś. Lawson, A. Migliori et al., Phys.

Rev. Lett. 92, 146401 (2004).

9. J. C. Lashley. J. Singleton, A. Migliory et al., Phys. Rev.

Lett. 91, 205901 (2003).

10. R. H. He¸ner, K. Ohishi, M. J. Fluss et al., J. of Alloys and Comp. 444-445, 80 (2007).

11. S. K. McCall, M. J. Fluss, B.W. Chung et al., PNAS (Proc. Nat. Acad. Sci.) 46, 17179 (2006).

12. K. T. Moore and G. van der Laan, Rev. Mod. Phys. 81, 235 (2009).

13. M. F. Manley, A. H. Said, M. J. Fluss et al., Phys. Rev.

Ć 79, 052301 (2009).

14. A. B. Shik, V. Drhal, and L. Havela, Europhys. Lett. 69, 588 (2005).

15. J. C. Lashley, A. Lawson, R. J. McQueeney, and G. H.

Lander, Phys. Rev. Ć 72, 05416 (2005).

16. E. C. Łńěňěŋšĳěć, A. B. Ňĺřňěńĳÿšěľŋ, ĘİŠŤ 136, 148 (2009).

17. V. T. Rajan, Phys. Rev. Lett. 51, 308 (1983). 18. M. Loewenhaupt and K. H. Fischer, in: Handbook of Magnetic Materials (Ed. K. H. J. Buschow, 1993, Elsevier Science Publishing B.V.), Chapter 6, p. 503.

19. Y. Yafet and C. M. Varma, Phys. Rev. Ć 32, 360 (1985). 20. N. Read, K. Dharamvir, J. W. Rasul, and D. M. Newns, J. Phys. C: Solid State Phys. 19, 1597 (1986).

21. E. Clementyev, J.-M. Mignot, P. A. Alekseev et al., Phys. Rev. Ć 61, 6189 (2000).

22. D. C. Wallace, Phys. Rev. Ć 58, 15404 (1998). 23. O. J. Wick, Plutonium Handbook A Guide to the Technology, Gordon and Breach, N.Y., 1967.

Ŕĺśĳňă ć ĘİŠŤ šőň 90 ćżŕ. 5 { 6 2009