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Mdagneses jelenségek nemegyensily: fémes rendszerekben c.

MTA doktori értekezésérsl

Az amorf és nanokristdlyos szerkezeti magneses 6tvozetek a technoldgiai alkalmazédsok szempontjabol
fontos mégneses anyagok nagy csalddjdt alkotjik. Ezen anyagok vizsgdlatdnak jelentés hagyomédnya
van a HUN-REN Wigner Fizikai Kutatékozpont Szilardtestfizikai és Optika Intézetében (kordbban
MTA KFKI Szilardtestfizikai Kutatéintézet). Kiss Lészlé Ferenc, a kutatdsi irdnyvonal elismert
képviselbje, Mdagneses jelenségek nemegyensilyi fémes rendszerekben cimmel nytjtott be értekezést
az MTA doktora cfm elnyerésére. A 7 fejezetbdl 4ll6, 118 oldalas doktori miivet 2 fiiggelék egésziti ki.
Egy rovid bevezetd utdn ismerteti a célkit{izéseket és az alkalmazott mérési mdédszereket, majd négy
fejezetben kovetkezik a jelolt tudomanyos munkdinak részletezése. A fejezetek mindegyike irodalmi
dttekintéssel kezdddik, melyet a sajdt eredmények bemutatdsa és diszkusszidja kovet.

A 3. fejezetben a Fe-ETM-B(-Cu) (ETM = Cr, Mn, Mo) fémiivegek magnetokalorikus tulajdonsdgait
vizsgédlva rdmutat arra, hogy a Curie-hémérséklet kozelében mért mégneses entrépiaviltozéds ardnyos
a telitési mégnesezettséggel és hasonlé nagysagrendii, mint a kristdlyos Gd-alapid magnetokalorikus
otvozetekben. A B-dis 6tvozetek magneses entrépiavéltozdsdban a vasatomok jarulékdnak anomdlis
novekedését figyelte meg. Ezt a jelenséget a Fego_,ZryB,Cuy 6tvozetben részletesen tanulményozta
és a vasatomok médgneses momentumdnak novekedésével hozta Osszefiiggésbe, amit a B-Zr atomok
kozotti kolesonhatdsok kovetkeztében a vasatomok térfogatdnak novekedésével magyardz.

A 4. fejezetben a Fe-Zr fémiivegek alacsony-hémeérsékleti magneses viselkedése keriil tdrgyaldsra.
A madgneses viszkozitds és szuszceptibilitds mérésével vizsgdlta az dtmdgnesezési mechanizmust és
arra kovetkeztetett, hogy az nukledciéval valésul meg. Elméleti modelljében a részecskékre hdrom-
szog alaku eloszlast tételezett fel a blokkoldsi homeérséklet fiiggvényében és a koztiik 1évé magneses
kolecsonhatdst atlagtér kozelitésben vette figyelembe. A redukédlt méagnesezettség gorbék univerzalis
jellege megnyugtatéan igazolja az elméleti leirdst. Nyomadsfiiggd vizsgilatokkal megmutatta, hogy a
kiilonbozé mégneses dtmeneti homérsékletek (T és Ty) eltéréen reagdlnak a nyomdsra. Az elméletet
kiterjesztette a klaszter-FM matrix kolcsonhatds figyelembevételével és a koercitiv erd méretfiiggését
egy olyan klaszteranizotrépia-modell segitségével értelmezte, amely a klaszterek curling-tipusi dtmég-
nesezési mechanizmuséan alapul.

Az 5. fejezetben Fe-Cr alapd Finemet és Nanoperm tipusi nanokristalyos kompozitok hiszterézisét
tanulményozza. A hiszterézishurkok részecskeméret- és homérsékletfiiggését az amorf métrixba agya-
zott nanomeéretii (Fe,Si) részecskek kozotti dipoldris kolesonhatdst dtlagtér kozelitésben, hdmérséklet-
fiiggd effektiv paraméterekkel vette figyelembe. A Mo tartalmi Nanoperm otvozetek hiszterézisgor-
béjének modellezésére két, kiillonboz6 dtlagos méretii részecskekomponenst vezetett be.

Az 6. fejezet a Fe-Ag granuldris multirétegek mégneses tulajdonsdgainak részletes analizisét kozli. A
szuperparamdagneses (SPM), a ferromédgneses (FM) és az ’atmeneti’ (SPM+FM) fazisok hatarait a Fe-
Ag multirétegek harom el6éllitdsi paraméterének (tre, tag, n) fiiggvényében dbrézolta. Ez lehetOséget
teremt az alacsony-hémeérsékleti magneses tulajdonsagok tervezésére. Uj eredménynek tekinthetd,
hogy a rétegszam novelésével is elérhetd az alapdllapoti fazis valtozédsa, illetve hogy az SPM fézisban
a blokkoldsi homérséklet n6. Ez utébbi jelenség magyardzata, hogy a klaszterméret novekszik a multi-
réteg novekedésének irdnydban. Rémutatott arra, hogy a feliileti jellemzdk jelentésen befolydsolhatjak
a szemcsenovekedési folyamatot.



Eredményeit 6 tézispontban foglalja ¢ssze, melyek 18 impaktfaktoros publikdciéra tdmaszkodnak. A
palydzo a téziscikkek koziil nyolcban els6, hatban pedig utolsé szerzo.

A doktori disszetacié jol struktirdlt, az dbrak igényesen kivitelezettek. Néhany elirast feljegyeztem:

e 11. oldalon a 3. 4bra alatt:

hékapacitds — hiitdkapacitds (ez két helyen fordul eld)

a hideg hétartély ehhez tartozé hdmérsékletét (Tineles) — a hideg hétartaly ehhez tartozé hémérsékletét
(Thidcg)

e A 8. és9. abrak (15. oldal) fiiggbleges tengelyén a |ASy| mennyiség szerepel.

illetve két rovid kérdésem lenne:

e Az 52. oldal aljdn van egy megjegyzés a Ty spiniiveg atalakuldsi hdmérséklet frekvenciafiiggésérol.
Milyen frekvencidrdl van itt sz6?

o A Fejgo_,Zr, Otvozetek xnr nagyterii szuszceptibilitdsa vildgosan leolvashaté a 30. dbrardl (39.
oldal). Milyen tényez6k hozzdk létre xpe-et? (1 a 40. oldal aljan tett megjegyzést)

Lényegi kérdéseim, illetve kéréseim a jelolthoz:

1) Az S — T diagrammon szemléltesse a magnetokalorikus hiités korfolyamatat és mutassa meg az
abran a 9. oldalon definialt RC'(AH) hitt6kapacitas jelentését! Mit jelentenek pontosan a definicéban
szerepld a Thideg €5 Tmeleg hOmérsékletek? Kérdésemet az motivélja, hogy a hiité aktiv (mdagneses)
része és a kornyezet kozott izomdagneses folyamatokon keresztiil zajlik a hédtadds, ezért az izomagneses
héleadds és hofelvétel sordn més a Thideg €5 Tmeleg hOmérsékletek értéke, pl. a Tjigeg hOmérsékletii
mégnes az adiabatikus mdagnesezés — izomdgneses hiités — adiabatikus lemdgnesezés folyamatok utdn
az eredetinél alacsonyabb hémeérsékletre keriil. Tovabbi kérdésem, hogy a hiitékapacitdsra alkalmazott
kozelitések mennyire jol kozelitik a definicié alapjan kiszdmolhaté értéket.

2) A Fegp_,Mn,Bog amorf 6tvozetek Curie-hémeérsékletének gyors csokkenését a novekvé Mn-tarta-
lommal az antiferromédgneses Fe-Mn és Mn-Mn kicserél6dési kolcsonhatdsokkal magyardzza. A [14]
hivatkozdsban koherens-potencidl kozelitéssel levezetett formulét alkalmazva, Jpe—mn/Jpe—Fe = —0.1
és Jre—Mn/ Jre—Fe = —0.25 vélasztdssal jol tudta fittelni a kisérleti Tc(z)/Tc(0) gorbét (1. [T4] pub-
likdci6). Eltekintve attol, hogy az elsdszomszéd kozelités érvényessége fémes rendszerekben ersen
megkérddjelezhetd, nagyobb probléméanak latom, hogy a [14] hivatkozds levezetése s = % spinekre
érvényes. Van tudomdsa olyan munkarél, amely a [14] cikkben ismertetett elméletet kiterjeszti na-
gyobb spinekre, esetleg a klasszikus s — oo hatdresetre? Elképzelhetd, hogy kvalitativen més ered-

ményt kapndnk a fittelt kicserélodési kolcsonhatdsokra?

3) A 4.3 fejezetben a FeZr amorf 6tvizetek dtmdagnesezddési mechanizmusat vizsgalja az S visz-
kozitds és a i irreverzibilis szuszceptibilitds mérésével. Az elébbit konstans magneses tér esetén
a magnesezettség idofiiggése definidlja, M (t) = My + Slnt, mig az utébbi a teljes szuszceptibilités
és a reverzibilis szuszceptibilitas kiilonbsége, Xirr = Xtot — Xrev- A FegsZrr otvozetre a 24. dbra (34.
oldal) mutatja be a mérési folyamat eredményét. A teljes szuszceptibilitdast az M(H) gorbének a
magneses tér megallitdsa eldtt, a reverzibilis szuszceptibilitdst pedig az 5 percnyi relaxécié utdn meért
meredekségébdl kapjuk.

(a) Mennyire fiiggenek ezek a mennyiségek a kiilsé magneses tér novelésének sebességétol, illetve a
novelés megéllitdsanak idétartamatol?



(b) Mi az elméleti alapja az S = H, i Osszefiiggésnek, vagy ez csak egyszeriien a H, viszkozitdstér
definiciéja?

(c) A 26. dbra hdrom FeZr 6tvozetre mutatja a H, viszkozitdstér és a H, koercitiv eré hémeérséklet-
fiiggését, amelyek nagyon hasonlé gorbék. Mi a kapcsolat a két mennyiség kozott?

4) A nem-kolcsonhaté klaszterek mégnesezettségének magneses tér és hémérsékletfiiggéset leird (1)
egyenletben (40. oldal) nem egészen értem, miért kell az elsé és mésodik tagot kiilon felirni. Az elsd
tagban az integralds felsé hatarat végtelennek valasztva, a (T, 00) tartomanyban a Langevin-fiiggvény
kozel 1 értéket vesz fel (mf];%ZH = 25%51{%3 > % > 1), és igy megkapjuk a masodik tagot.
Ehhez annak kell teljesiilnie, hogy az anizotrépia elhanyagolhaté legyen a kiilsé tér hatdsdhoz képest,
M;VH = mH > KV. Ezt viszont mér eleve feltételeztiik, hiszen tetszoleges méretit (blokkoldsi
hémérsékletit) részecske méagnesezettségének termikus atlagdra a Langevin-fliggvényt hasznéltuk. Igy
aztdn szerintem félrevezetd az (1) egyenlet jobboldaldnak mésodik tagjit (T < Tg) a szuperparaméag-
neses részecskék méagnesezettségének befagydsdval interpretdlni. Felmeriil a kérdés, hogy a kolesonhaté
klaszterek alacsonyter(i mégnesezettségét leir6 (4) egyenletben (43. oldal) nem kellene-e explicite fi-
gyelembe venni a klaszterek anizotrépia energidjat.

5) A 32(a), (b) és (c) dbrak (45. oldal) tobbek kozott arrdl tantskodnak, hogy alkalmas b (vagy A) kol-
csonhatdsi paraméterekkel az dtlagtér elmélet jol leirja a Fejgg_yZr, fémiivegek redukalt M (H,T) gor-
béjét. A 33. dbra azt mutatja, hogy a fittelés hdmérséklettel linedrisan novekvd A dtlagtér paramétert
implikil. A 46. oldalon taldlhaté 34. &bra szerint a klaszterekben taldlhaté Fe atomok N szédma
x = 8 és 12 esetén csokken a hémérséklettel. Hogyan magyardzhaté A novekedése és N csokkenése a
hémérséklet novekedésével? Van kapcsolat a kétféle viselkedés kozott?

6) A 4421 és 4.4.2.2 fejezetekben a vasdis FeZr otvozetekben a koercitiv erd hémérseklet- és
Osszetételfiiggését a curling-tipusi magneses atforduldssal magyardzza. A homogén forgassal szem-
ben itt a szemcsén beliil folytonosan valtozé, nem-kollinedris magneses dllapotokon keresztiil torténik
az dtfordulds, ezért az energiagédt eredete alapvetden a kicserélodési energia. A 8.1 Fiiggelékben a
curling-folyamat analitikus leirdsét kozli hengeralaku szemcsére egy folytonos (mikromdgneses) mo-
dell alapjan. Modelljében az energiasiirtiség csupdn az r koordindtatdl fiigg,

sin? w

r2

e(r)=A4 + HM; cosw, (1)
ahol A a kicserédési allandd, w a mégnesezettség z-tengellyel bezart szoge, H a kiilsé mégneses tér
és My a telitési médgnesezettség. Elirds lehet az az éllitds, hogy a térfogategységre juté energiabarrier
ezen energiasiirliség két minimuma kozotti kiilonbséggel egyezik meg, hiszen az a maximum,

r2H M,
i (2)

Wmax = arccos

és a lokdlis minimum, wy = 0, kozotti energiakiilonbség, amit az (F3) egyenlet egyébként helyesen ad
meg,

Ae(r) = 5 (1 _ TszS)Q (3)

Ezt az energiabarrier-siirfiséget a henger paldstjan (r = R) veszi, majd beszorozza a szemcse elsd
kozelitésben vett R> térfogatdval és igy kapja térmentes esetre a sokszor emlegetett

AE(H =0) = AR (4)

kifejezést. Nehezen tudom értelmezni ezt az eljdrdst, illetve kozelitést.



Szerintem a helyes eljdras a kovetkezo lenne: az € (r) siir{iséget egy z magassagui és R sugard hengerben
kintegrélva kapjuk a henger (mégneses) energidjat,

R R dr
E = 27Tz/ rdre(r) =2mzA sin2w/ — — 22R*7HM, cosw
a/2 a/2 T
2R . o 2
=27zAIn [ — | sin“w — 27zR“*H M cosw , (5)
a

ahol a az els6szomszéd atomok tévolsdga és a koordindtarendszer origéjat két szomszédos atom kozott
vettiik fel. Innen az energiagdt magassaga,

2R R2H M, 2
AE(H) =2nzAln <a) (1 - W) , (6)

ami viszont még csak kvalitativen sem igazolja a (4) képletet. A (4) eredményt a szerzb az R sugaru

gombre kapott
AE(H = 0) ~ AR (m (QR) _ 1) (1)
a

formuldval hozza 6sszefiiggésbe [262], de ettdl még a 8.1 Fiiggelékben kozolt levezetés nem lesz korrekt.
Erdekelne a véleménye a fentickrél.

7) Mégneses szemcsékben a mégnesezettség atforduldsat mikromagneses szamitdsokkal lehet szimuldlni.
Vannak az irodalomban olyan munksk, melyekben a curling-tipusu atforduldst szimuldltdk? Ha igen,
mennyire igazoltdk ezek a szimuldcidk az analitikus szamitdsokban alkalmazott feltevéseket, nevezete-
sen hogy a médgnesezettség irdnya nem fiigg a radidlis és a z koordindtdtdl, valamint az energiagitra
kapott fenti (7) kifejezést?

8) A tp, = 4 A, tag = 50 A és n = 1 paraméterii Fe/Ag rétegben a Fe klaszterek anizotrépia &l-
landéjat K = 8 x 10° erg/cm3-re becsiili, ami tobb mint tizszerese a bee Fe anizotrépia dllandéjanak
(115. oldal). Ennek egy lehetséges eredete a klaszter feliiletéhez, azaz a Fe-Ag hatérfeliilethez kozeli
Fe atomok lokilis uniaxidlis magneses anizotrépidja, amit az ab initio szdmitdsok aldtdmasztanak.
Gombalaki, homogén mégnesezettségii szemcesék esetén a teljes (kiintegralt) feliileti anizotrépia ener-
gia nem fiigg a magnesezettség irdnyatdl, de lapos szemcsék esetén valéban jelentds jarulékot adhat
a szemcse uniaxidlis mdgneses anizotrépidjihoz. Ez az anizotrépia energia viszont nem a térfogattal,
hanem a feliilettel lesz ardnyos. Hogyan lehet ezt figyelembe venni az energiagit szamoldséanadl, illetve
a klaszterméret becslésénél?

Osszességében megallapithaté, hogy Kiss Laszlé Ferenc MTA doktora értekezése magas szinvonalt
kutatdsi tevékenység eredménye, mely az amorf és nanokristdlyos szerkezet{i mdgneses vékonyrétegek
szdmos 1j tulajdonsdgdt tarta fel. A tézispontokban dsszefoglalt tudoményos eredmények mennyisége
és mindsége meghaladja az MTA doktora cim elnyeréséhez elvirt szintet. Javaslom a védés kit{izését
és a lényeges kérdések kielégité megvalaszoldsa esetén az MTA doktora cim odaitélését!

Budapest, 2024. december 19.

Szunyogh Lészl6
az MTA doktora


Laci
Pencil


