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Zarojelentes a T-038383 OTKA palyazat kereteben vegzett munkardl (2002-2005)

A Kkitiizott feladat szuperparaméagneses klaszterek kozotti kélcsonhatasok vizsgalata volt.
Ehhez két kulonbdz6 tipusd modellrendszert vélasztottunk: nanokristalyos Otvozetek és
heterogén (granularis) multirétegek. Az el6bbi esetben gyorshiitéssel amorf 6tvozetet
allitottunk el6 15 um vastag szalag formajaban. A szalagokat részlegesen kristalyositva
hoztuk létre a nanokristilyos Otvozeteket. A granularis multirétegeket vdkuumban végzett
parologtatassal allitottuk elé. A kapott mintdk tombi magneses tulajdonsagait SQUID-
magnetométerrel (Quantum Design MPMS 5S), lokélis magneses jellemzéit Mdssbauer-
spektroszkdpiaval mertiik szeles tér- (0 - 7 T) eés homérséklettartomanyban (4.2 — 800 K).
Egyéb Kiegészité méréseket is végeztink széles nemzetkézi és hazai kooperécidban
(rontgendiffrakcio, transzmisszios elektronmikroszkdpia, Rutherford-visszaszoras, sth.). A
minték legnagyobb részét Differenciélis Pasztazo Kaloriméterben (DSC) hékezeltlk.

A nanokristalyos otvozeteket az 0Osszetételtol fliggéen tobb tipusba sorolhatjuk. A
legkorabban eléallitott, an. Finemet tipust Otvozetek FeSiBNbCu alapuak. Nagyon jo
lagyméagneses tulajdonsagaik miatt (kis koercitiv eré, nagy telitési magnesezettség) az
alkalmazasok szempontabdl ezek a legigéretesebb anyagok. Magneses finomszerkezetiik
Massbauer spektroszkopidval val6 vizsgalatat azonban megneheziti, hogy a Si erésen elnyeli
a y-fotonokat. Ezért a nanokristalyos OtvOozetek magneses szerkezetét egy kevésbé jo
lagymagneses, de hasonld szerkezetii, mas 0sszetételii 6tvozetcsaladon tanulmanyoztuk, az Gn
Nanoperm anyagokon (FeZrBCu). Ezeknek annyibol is egyszeriibb a szerkezetik, hogy az
amorf matrix altal korilvett, kb. 10-15 nm atméroji kristalyos szemcsék csaknem tiszta bcc-
Fe-bal allnak, mig a Finemet-6tvozetek nanokristalyai rendezett Fes;Si sztochiometriajuak. Az
amorf  matrix szobahémérsékleten  ferromagneses, a ferromagneses-paramagneses
fazisatalakulast jellemz6 Curie homérséklete (T¢) 300-500 K kdzé esik. Szobahomérsékleten
a Maossbauer spetrum a bcc-Fe hatos vonalaibdl és az amorf, ferromagneses matrix széles
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1. éabra. Kulénbdzé nanokristalyos 2. dbra. A 10% nanokristalyos hanyadot
hanyadokat tartalmaz6 FegyB1,Zr;Cu; tartalmazé minta a ferromagneses (fels6
mintdk Mdossbauer spektruma T = 500 panel) és a szuperparamagneses (alsé
K-en. A folytonos vonal az illesztett panel) viselkedést mutatd hémérséklet-
gorbe, a szaggatott a bcc-Fe tartomanyokban.

komponens.
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vonalaibdl all. Tc folott a nanokristalyok a paramagneses matrixban szuperparamagneses
relaxaciot mutatnak kicsiny méretiik miatt. Példaként az 1. abran a FegoB12Zr;Cu; 6sszetételii
Otvozet Mossbauer spetruma lathatd T = 500 K-en kilonb6zé nanokristalyos hanyadokra [4].
(A hivatkozasok az OTKA adatbazisban szerepl6, megjelent publikaciokra utalnak.) Az abran
szaggatott vonal mutatja a nem relaxald nanokristalyok jarulékat. A maradék spektrum kis
részecskék szuperparamagneses relaxaciojara jellemzo. Ezt a viselkedest a tombi mégneses
mérések is alatamasztjak (2. abra).

A hasonlosagok ellenére alapvet6 kilonbseget talaltunk a magneses és a Mossbauer mérések
eredmeényei kozott. Az 1. abran jol latszik, hogy minden vizsgalt minta Méssbauer spektruma
megndvekedett bce-vonalszélességet mutat, amely a szuperparamagneses viselkedés vilagos
bizonyitéka. Masrészt, a 2. abra szerint a 10% nanokristalyos hanyadot tartalmazé minta
dominansan ferromagneses T = 400 K-ig. Ez a ferromagneses jellegii viselkedés még
magasabb hémérsékletekig fennmarad nagyobb nanokristalyos hanyadoknal, noha a nulla
térben mért Mdssbauer bcc-vonalak jelentés kiszélesedése ugyanezeken a homérsékleteken
szuperparamagneses relaxaciot jelez. Mindez arra utal, hogy kis magneses téer is elegendé a
bce-szemcsék szuperparamagneses precesszidjanak lelassitasara.
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3. abra. Az amorf matrix félérték-
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kilénb6z6  nanokristalyos hanyadot
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Az amorf matrix ferromagneses-paramagneses

tartalmazé FeqB,Zr,Cu; Otvozetekre. A
Curie hémérséklet a bcc-fazishan 1évé
relativ vasmennyiség fliggvényében (b)
Mdossbauer (lires szimbolum) és tombi
magneses (telt szimb6lum) méresekbdl
meghatarozva.

atmenetét egy harmadik tipusu nanokristalyos
Otvozetcsalddban is tanulmanyoztuk. Ezek az
un. Hitperm-tipusu 6tvozetek, amelyekben a Fe
egy része Co-tal van helyettesitve. Alkalmazasi
szempontbol az teszi érdekesse ezeket az
anyagokat, hogy a Co megnoveli az amorf

matrix Tc-jét, ezaltal magasabb homérsékletekig
mutatnak jO lagymagneses jellemzoket. A palyazat keretében a (FeMn)CoNbB(Cu)
nanokristalyos otvozetcsalad permeabilitdsdnak  hémerséketfliggeset  vizsgaltuk  [7].
Gyakorlati szempontbdl is fontos eredmény, hogy optimalis hékezelés esetén a permeabilitas
csaknem fiuggetlen a hémérséklettol a teljes T = 300-950 K-os tartomanyban.

A szuperparamagneses klaszterek kozotti kdlcsonhatas akkor tanulmanyozhatd kisérletileg
kényelmesen, ha minél alacsonyabb az amorf matrix Tc-je. Erre a célra egy Cr-mal dépolt
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4. 4bra. A szuperparamigneses klaszterek Ppontja  felett €és az  eredményekbdl
kozvetlendl illesztett (kolcsonhatas altal torzitott, — KOvetkeztetéseket vontunk le a kdlcsonhatés
szaggatott vonal) és a modellbél leszarmaztatott  jellegére vonatkozdan. Az értelmezéshez
k6lcstnhatas T(é'#ﬁl'i,(fs)l'j’t?f@s ,Vona'; mégnestes felhasznaltuk Allia és mtsai két modelljét (Id.
T o ot .7 (etzed, - publicisink hivatkozésa kozoto), amely
hinyadot tartalmazd  FegssCrigNbsSisssBoCu;  KOETCitiv eré (Hc) novekvé hémerseklettel
btvozetre. valo csokkenését a Kklaszterek kozotti
dipolaris kdlcsonhatassal hozza

Osszefliggesbe. A modellek novekvé dipol-dipdl kdlcsdonhatdshoz novekvé Hc-t tarsitanak,
mellyel értelmezik Cu-ben precipitalt Co részecskék koercitiv erejét és az anhiszteretikus
magnesezesi gorbe hémérsékletfliggeset. Ennek megfeleléen a kolcsdnhatds jellemzésére
egymastdl fliggetlentl két paramétert vezetnek be: az effektiv kdlcsonhatasi teret (Hp) a
hiszterézis és a kolcsonhatasi hémérsekletet (T*) az anhiszteretikus magnesezési gorbe
hémersékletfliggésének leirasara. Mi ezt a két modellt kapcsoltuk 6ssze a kilénbdzé méreti
nanokristalyokat tartalmazo 6tvozetek hiszterézisgorbéi hémersékletfliggésenek (100 K< T <
700 K) megertése céljabol. Megmutattuk, hogy a jo leirdshoz a fenti két parameéter
ardnyossagat kell feltételeznlink, s igy fizikailag jol értelmezhet6 értékeket kapunk a
kolcsonhatas nelkili méagneses momentumok hémersékletfiiggésére (Id. 4. abra). Az
eredmenyek egy részét konferencian publikaltuk [2], a teljes anyagot pedig 6nall6 cikként [3].

Mig a Cr-tartalmu Finemet-tipust 6tvozetek esetében a hiszterézis-hurkokat le lehet irni egy
atlagos magneses momentum  segitségevel, Nanoperm-tipusi  O6tvozetek esetében
(FeMoCrCuB) a nanokristalyosodas kezdeti szakaszaban a részecskék meéreteloszlasa nem
hanyagolhaté el. Megmutattuk, hogy az atlagos kolcsonhatési tér az atlagos magneses
momentumhoz kapcsolddik, de a rendszer valasza nem helyettesitheté egy atlagos rendszer
valaszaval: a részecskék valasza a kélcsonhatasi térre fiigg magneses jellemzaiktol is [12].
Ismét aranyossagot allapitottunk meg a dip6lkolcsonhatas két f6 kovetkezménye (koercitiv
eré megjelenése és a latszolagos magneses momentum anomalis homérsékletfuiggése) kozott.

A 10% Cr-mal dopolt Finemet-tipusu 6tvozet (Fegs sCrioNbsSiiz3sBoCuy) szuperparamagneses
relaxaciojat nemcsak statikus, hanem dinamikus mddszerrel is vizsgéltuk. Mivel ezek a
rendszerek nem-egyensulyi jelenségeket mutatnak egy adott hémérseklet alatt (Tg, blokkolasi
v. blocking-hémérséklet), az idéskala valtoztatasara (azaz a frekvenciavaltozasra) érzékenyen
reagalnak. Ezért végeztiink valtéaramu szuszceptibilitas-meéréseket a 0,1 és 1000 Hz kozotti
frekvenciatartomanyban, amelyeket az ennél nagyobb frekvencidknak megfelelé idoskalan
mikodé mionspin-relaxacioval egészitettink ki. Mindkét mérés eredményei Gsszhangban
voltak a kordbbi statikus mérésekéivel, mutatvan, hogy a szuperparamagneses atmeneti
hémérsekletet a nanokristalyok kdzotti dipolaris kdlcsonhatas dominalja. [8]



Fe
N

Ag_.

-

™~ .

5. &bra. Fésiis (C) és
szepardlt (D) Fel/Ag
rétegszerkezet sematikus
rajza.

A szuperparamagneses szemcsek kodlcsonhatasat az elébbiektol
egészen eltéré rendszerekben is tanulményoztuk Ez ugyanis
modot adott a kolcsonhatast meghatarozd paraméterek olyan
valtoztatasara, amely az amorf szalagbdl kristalyositott
nanokristalyos oOtvozeteknél nem volt lehetséges. Fe/Ag
multirétegeket vizsgaltunk maéagnesezettség- és Maossbauer
spektroszkdpiai mérésekkel:

(A) [0,2 nm Fe/ 5,4 nm Ag]s,

(B) [0,2 nm Fe/ 2,6 nm Ag]ys.

(Sematikus szerkezetlik olyan mint az 5. dbra D paneljének
felsé része.) A nagyon vékony (0,2 nm) nem-folytonos Fe
rétegek szuperparamagneses viselkedést mutatnak, mely
finoman hangolhaté a magneses és az azokat elvalasztd (nem-

magneses) rétegek vastagsagnak valtoztatasaval. A mért atlagos blokkolasi hémérséklet, ahol
a termikus energia kozel azonossd valik a szuperparamagneses reszecskék anizotropia-
energiajaval, csokken az Ag-réteg vastagsaganak novelésével. Ez jol lathato a 6. bran (A és
B), melynek baloldali panelje a H = 1 mT-ban meért magnesezettség hémérsékletfliggeseét
mutatja nulla térben (folytonos vonal) és H = 1mT-ban (szaggatott vonal) hiitve. A jobboldali
panel a magnesezettséget abrazolja wH/T fliggvényeében kiilonbdzé hémérsekleteken. A

pontok Ts folott a klasszikus
szuperparamagnesre jellemz6  univerzalis

0.6 "} 200 gorbére esnek. A tovabbiakban (j heterogén
0.4 T szerkezeteket keszitettlink, amelyekben a

] L 100 . .
0.2 ] szuperparamagneses (0,2 nm) és a vastagabb
0.0 __lo (1,5 nm), ferromagneses rétegeket kiilonb6zo
2 o 5_'200 sorrendben  parologtattuk  egymasra  és
1] L 100 azonositottuk az egyes rétegek specialis
] - . Jarulékait. Az atlagos blokkolasi homérséklet
¢ O 0.2'0 £ nem valtozik attol, hogy a vastagabb,
E T [K] WHIT [TUK] E ferromégneses rétegeket egyenletesen
8100 F---__ 1200 ¢ szétosztjuk a szuperparamagneses rétegek
= 5] s kozott (5. abra C) avagy a két tipusd
] rétegszerkezetet elkilonitve (5. &bra D)
-100 + parologtatjuk egymasra. Ezt mutatja a 6. abra
100 4 baloldali C és D paneljén egyarant T = 40 K-
50 nél lathaté vall, amely a granularis rétegek
] blokkolasi homérsékletét jelzi. Mindez azt
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T [K]

6. abra. A baloldali panel mutatja a granularis
multirétegek (A és B), valamint a fésiis (C) és
szeparalt (D) heteroszerkezetek H = 1mT-ban mért

jelenti, hogy a blokkolasi hémérsekletet
woH [T] befolyasold kélcsonhatas tartomanya kisebb,
mint a nem-magneses elvalasztd-réteg
vastagsaga és ezért a blokkolasi homérséklet
csokkenese novekvoé Ag-rétegvastagsaggal a
méagneses szemcseméret csokkenésének a

magnesezettségét a homérséklet fiiggvényében nulla  KOvetkezménye. A 6. abra jobboldali C es D
(folytonos vonal) és H = 1 mT térben (szaggatott  paneljén a két heteroszerkezet
vonal) hiitve. A jobboldali panelen a magnesezettseg magnesezettsége lathatd a magneses tér

térfiiggése lathaté T = 5, 50, 100, 200 és 300 K-en
(fentrsl lefelé). A és B esetén a magnesezettséget
tH/T fuggvényében abrazoltuk. C és D esetén a

fuggvényében. A gorbék jol leirhatok egy
konstans és egy Langevin filiggveny

gorbéket egy konstans és egy Langevin fuggvény —Segitségével. Az  elbbi a vastagabb,

osszegével illesztettlik (vonal).

ferromagneses rétegek jaruléka, mig az



utobbibol szamolt klaszterméret mindkét esetben csaknem megegyezik a csak granularis Fe-
réteget tartalmazo (B) multirétegével. A Mdssbauer mérések azt mutattdk, hogy a heterogén
szerkezetek esetén a magnesezettség alacsony térben mért homérsékletfiiggésében megfigyelt
nagyfoku irreverzibilitas (6. abra C és D) nem a granularis (szuperparamagneses) rétegeknek
tulajdonithatd. Ez a viselkedés nagyban kulonbozik a kétféle szekvenciaju heterogen rétegre,
ami a doménfalak feluleti megtapadasaval (pinning) magyardzhatd. Részeredményeket
konferencidkon publikéaltunk [5,9], a magnesesen heterogén szerkezetre vonatkoz6
kovetkeztetéseket ©6nallo cikként jelentettik meg [11]. A részeredmények tartalmaztak
magneses-ellenallas-méréseket is, ezek magneses es Mdssbauer merésekkel valé egylttes
értelmezését egy nemrég a Phys. Rev. B cimi folyoirathoz bekildott cikkinkben taglaljuk
[13]. Egyéb magnesesen inhomogén rendszerekre vonatkozd eredményeinket két tovabbi
kdzleményben mutattuk be [1,10].
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