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1 Bevezetés

Minden fizikai rendszer rendelkezik egy, a kiils§ feltételek altal
meghatdrozott energiaminimummal é&s arra torekszik, hogy elérje ezt a
minimumot. Makroszképikus fizikai rendszereknél termodinamikai egyensulyi
allapotrél  beszéliink, melyet az adott kiils6 feltételeknek megfeleld
termodinamikai potencidl minimuma jellemez. Ha valami miatt megvaltoznak a
rendszer dllapotdt meghatdrozé paraméterek értékei, akkor a rendszer igyekszik
dtmenni az uj paraméterek daltal meghatarozott egyensilyi &llapotba. Ez a
folyamat altaldban nem pillanatszeriien jatszédik le, i1dd sziikséges az 1j
egyensulyi allapot eléréséhez. A rendszernek ezen j allapotba valé dtmenetét
jellemzi a relaxdcid. A relaxacié meglétének egyik oka lehet az, hogy a rendszer
olyan belsd iddallandékkal rendelkezik, melyek nem teszik lehetdévé a kiilsd
paraméter véltozdsok azonnali kovetését. Gondoljunk példdul olyan esetre,
amikor egy elektronikai dramkor kondenzitorokat vagy tekercseket tartalmaz.
Misrészt lehet az oka az is, hogy a rendszer az dj egyensilyi dllapotot csak
termikusan aktivalt folyamatok segitségével tudja elérni. Egészen alacsony
hdomérsékleten pedig a kvantummechanikai alaguteffektus is szerepet jatszhat az
4j éllapot felé valé torekvésben.

A relaxdciés folyamatok tanulmdnyozdsa Osszetett rendszerekben
eldsegiti a rendszerek belsd tulajdonsdgainak a feltardsadt. Nagyon fontos
megérteni a relaxdci6 folyamatdt {ivegszerli tulajdonsdgokat mutaté
rendszerekben, amilyenek példdul a viszkézus folyadékok, polimerek és egyéb
kémiai anyagok. Egymdsba épitett és egymdssal kolcsonhaté rendszerek
tanulmdnyozdsa a belso relaxacids folyamatokon keresztiil informaciét szolgéltat
az Osszetett rendszer belsd torvényszerliségeire is. Valds fizikai és kémiai
rendszerek relaxdcids folyamatainak a tanulmdnyozdsidval megdllapithatd, hogy
kolcsonhatdsmentes Osszetett rendszerekben (pl. oldatban 1évd elszigetelt
atomok, molekuldk) a relaxacié rendszerint exponencidlis jellegl. Ezek az
Arrhenius-tipust relaxdciés folyamatok: a potencidl git nagysdga, amelyek a
rendszert alkoté elemek mozgasat vagy dllapotvaltozasat korldtozza, iddben nem
vdaltozik. De, ha a rendszerek elég strlin vannak egymdsba dgyazva, tovdbba a
rendszereken beliil és egymds kozott is van kolcsonhatds, a relaxacids folyamat
mar nem ilyen egyszerli. Bizonyos esetekben a relaxaci6 az id6 logaritmusdval
fog véltozni és szdmos Uj jelenség is fellép. Ilyenkor a rendszerek kozotti
csatoldsi modellek segitségével lehet megérteni a relaxdcids folyamatokat.



1.1 Termikusan aktivdlt relaxdcio

A kutatémunkdm sordn olyan rendszereket vizsgdltunk, amelyek sok
részecskébdl allnak, és alkalmazhaté rajuk a statisztikus fizika eszkdzrendszere.
A rendszert alkot6 részecskék a potencidlgdton datjutva a rendszer olyan
konfigurdciéjat hozzdk létre, amelynek kisebb az energiadllapota. Mivel a
rendszert nagyon sok részecske alkotja, ezért ennek megfeleléen nagy szamu
koztes energiadllapottal rendelkezik. A részecskék mindegyike arra torekszik,
hogy egy magasabb energiaszintli 4llapotbdl egy alacsonyabb energiaszintii
allapotba jusson. Ez a folyamat a rendszer egészének szintjén ugy jelenik meg,
hogy a rendszer folyamatosan egyre alacsonyabb szintli energiadllapotba kertil.

El6szor tekintsiik azt az esetet, amikor a rendszer egymadstdl fiiggetlen
részecskék egyiitteseként kezelhet. Alljon N db részecskébdl, melyeknek csak
két kiilonb6zd energidju allapota van. Egy tetszdleges ¢ iddpillanatban a
magasabb energiaszinti 4dllapotban 1év0 részecskék szama legyen x, az
alacsonyabb szinten 1évOké pedig értelemszerlien N-x. Annak a valészinliségét,
hogy egy részecske egységnyi id0 alatt a magasabb energiaszintli dllapotbdl az
alacsonyabb energiaszintli dllapotba keriil, jeloljitk w-vel. Ekkor a magasabb
energiaszinten 1évd részecskék szamdnak iddbeli valtozdsit a kovetkezd
Osszefiiggés segitségével tudjuk leirni:

ax =—x(t)-w.

dt

Atrendezve az egyenletet és felhasznalva az x(1=0)=N kezdeti feltételt az
alabbi egyenletet kapjuk:

X 1 t
ix(t)dx = E[—wdt.

Elvégezve az integrdldst és dtrendezve az egyenletet, a mar j6l ismert
exponencidlis fiiggvényt kapjuk:



Vagyis x id6beli lefutdsa a kovetkez8képpen néz ki:
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1. abra.
A relaxdcio idobeli lefutdsa a w paraméter kiilonbozé értékeinél.

Lathat6, hogy rogzitett N értékeknél a relaxdcid idObeli lefutdsa erdsen
fligg a w paraméter értékétdl. Ha olyan rendszeriink van, amelyben egy részecske
alacsonyabb energiadllapotba valé keriillése adott frekvencidji sugirzds
kibocsatasdval jar egyiitt, akkor a relaxdcié jelentdsen felgyorsul, ha az
elektromagneses sugarzdsi térben jelen van az 4tmenetnek megfeleld
hullimhosszdsdgi komponens. Igy lesz a spontdn emissziébdl indukalt emisszi6.
Ilyen rendszerre példaként emlithetjiik a foszforeszkdlé anyagokat. Olyan
rendszerre is szamos példa akad, amelyekben a w fiigg a hdmérséklettdl. Ezekben
az esetekben az energiagit dlland6 értékii és nem fiigg a relaxdcids folyamat
elérehaladasatdl. A w homérsékletfiiggésének az oka az, hogy a termikus
aktivicio atlagos energidja és ezzel a potencidlgédton torténd atjutds idéegységre



esé valdészinlisége fligg a hoémérséklettdl. Erre példaként emlithetnénk a
kovetkezd rendszereket:

e Olyan spin rendszer, melyben az 0sszes spin egy irdnyban all. Itt az
energiagat a spinek atforduldsat akadalyozza.

e Diffaziés rendszerek, melyekben a diffunddlé részecskéknek kell a
szerkezet dltal meghatdrozott energiagdtat atugrani.

Ha ezekben a rendszerekben elég alacsony homérsékleten mar nem
tapasztalunk homérsékletfiiggést, akkor a kvantummechanikai alaguteffektus
megjelenésére kell gondolnunk.

Vannak azonban olyan rendszerek is, melyekben az egy adott alkotérész
(pl. spin) kolcsonhatdsa a szomszéd alkotérészekkel ,.frusztrdlt”. Ennek egyik
kovetkezménye, hogy a rendszernek valdjaban sok, energetikailag kozel azonos
allapota van, a masik pedig, hogy az adott alkotérész altal érzékelt effektiv
potencidlgat konfigurdci6fiiggd, s ezért a relaxaciés folyamat sordn nem allandoé.

Nanokrisztallitos magneses rendszerek sok tulajdonsdgban hasonlitanak az
iivegallapottal jellemezhetd mds rendszerekhez az anizotrépia tengelyek
véletlenszeru eloszlasa, a részecskék kozotti kolcsonhatasok, valamint a feliileti
jarulékok miatt. A mdagneses viselkedésiiket illetden ugyancsak iivegszerii
viselkedést mutatnak a perovszkit magneses anyagok és a magas dtmeneti
hémérsékletli szupravezetfk is. Emiatt valt lehetdvé a latszélag egymastdl
fliggetlen anyagcsalddok relaxdcids  jelenségeinek  kozos — vizsgdlata.
Dolgozatomban nanokristalyos szerkezeti vas magneses relaxacids jelenségeivel,
LaSrCoO és az EuSrCoO perovszkit szerkezetii kobaltoxidok, valamint a
BiSrCaCuO magas atmeneti hoémérsékletli szupravezetd anyagok magneses
relaxdcios jelenségeivel foglalkozom.

Kiilonbozé frekvencidkon tortént valtakozéd dramd szuszceptibilitds
méréssel az emlitett rendszerek dinamikai viselkedését tanulmidnyoztam. E
mérések alapjan megmutatom, hogy az erdsen kolcsonhaté elemekbdl 4llo, a
ferromagneses spinklaszter liveg — spiniiveg fazisdtmenet hatdran 1évo rendszer a
doppolds hatdsdra a spiniiveg fazis irdnyéba csuszik.



2 A téma irodalmi attekintése

2.1 Relaxdcios jelenségek nanokrisztallitos ferromdgneses anyagok-

ban

Nanokristaly szerkezetli anyagok mdgneses tulajdonsdgai kiilonbdznek a
polikristdly és egykristdly szerkezetli anyagok mdgneses tulajdonsédgaitl. Ez a
kiilonbség kiilonosen az alacsonyhdmérsékleti tartomdnyban tapasztalhats. A
nanoméretli szemcsék kozotti magneses kolcsonhatds alacsony hdomérsékleten
rogzithet ('befagyaszthat') egy magneses momentum eloszlast és ezzel egy lokélis
energiaminimumot gy, hogy abbdl csak egy lassd relaxacidval tud a rendszer
adtmenni alacsonyabb energiadllapotba. Ilyen tipusid magneses allapot befagyasat
kisérletileg tombi ferromagneses anyagban eldszor L. Del Bianco és munkatarsai
mutattdk ki [1]. Nanokrisztallitos ferromédgneses anyag magas hdémérsékleten
szuperparamdgnesként  viselkedhet, mely szuperparamidgnesség alacsony
homérsékleten spiniiveg vagy spinklaszter-liveg viselkedést mutat. Nanokristdly
szerkezetli anyagokban a nanoméretli hibamentes kristdlyok (még az ‘egy
szemcse' - 'egy kristdly' szerkezetben is) szemcsehatdrral vannak elvdlasztva
egymadstdl, mely szemcsehatdr szerkezet az anyag jelentds részét tolti ki. Ha a
szemcsehatdr 'anyag' is ferromdgneses vagy paramdgneses tulajdonsdggal bir, a
ferromdgneses szemcse polarizdlja a hatarfeliiletet. Ha ez a polarizaci6 eldsegiti a
szomszédos szemcsék polarizdcidjit, ferromdgneses édllapot alakul ki, ha nem, az
anyag szuperparamignességet fog mutatni. Mint fentebb emlitettem ez a
szuperparamdgneses éllapot egy adott hdmérsékleten megsziinik és a rendszer
spinklaszter-iiveg 4llapotba keriil. Az d4tmenet folyamata nincs teljesen tisztdzva.
Mig Alben és Becker [2] elmélete szerint az iivegdllapotba valé dtmenet a
szemcsehatdrok szerkezeti rendezetlensége miatt alakul ki, addig Bonetti és
munkatarsai [3] szerint a szemcsehatiarban bekovetkezO szerkezeti valtozas
moédositja a szemcsék kozotti kdlcsonhatds jellegét. Ha a szemcsehatar spiniiveg
jellegli és a hdmérséklet alacsonyabb mint ezt a spiniiveg dllapotot jellemzd T,
atmeneti hOmérséklet, a spin orienticiok rendezetlen médon torténd befagyédsa
lecsokkenti a szemcsék kozotti dip6l-dipdl kolcsonhatds erdsségét. Ekkor az
varhatd, hogy a szuperparamdgneses dtmenet (dtmeneti homérsékletét Ty -vel
jeloljiikk) a spiniiveg &atmenetnél alacsonyabb hOémérsékleten kovetkezik be:
Tg<T,.



2.2 Relaxdcios jelenségek perovszkit anyagokban

A perovszkit rendszerii (ABO;, A: alkdli foldfém, B: dtmeneti fém) oxidok
a mangdn alapu tagjaikon keresztiil 1993-ban keriiltek ismételten a tudoméanyos
érdeklddés kozéppontjdba, mivel a kiillsé magneses térrel rendkiviili mértékben
(10*-10° aranyban) lehet az elektromos vezet6képességiiket valtoztatni [4]. Ezt az
oriasi ellendllds valtozast kolosszdlis magneses ellendlldsnak (CMR — colossal
magnetoresistance) nevezték el. A CMR a fémes és szigeteld dallapotok
versengésébol ered és egy perkolativ jellegli fazisszeparacié allhat a jelenség
hatterében [5]. Transzmisszids elektronmikroszkdpos felvételekbdl kideriilt, hogy
pl. a kémiailag egyfazisi La;,,Pr,CaMnOs-ban egyidejilleg 1éteznek
toltésrendezett (charge ordered) szigeteld és a toltésrendezetlen (charge
disordered) ferromdgneses-fémes fazisok. Mind az elmélet, mind a kisérleti
eredmények azt indikdljak, hogy elsérendii fézisatalakulds jatszédik le az
elektronrendszer lokalizaltrdl itinerdnsra vdltdsa sordn. Ha a lokalizélt elektron /
itinerdns elektron szegregacié homérséklete til alacsony az atomi diffizidhoz,
akkor ez a fazisszegregacié kismértékli atomi elmozduldsok, azaz a elemi cella
deformdcidja tutjan jon létre. A perovszkit rendszerli dtmeneti fém (M) - alkdli
fém oxidokban az oxigén (O) elmozduléds a (180°-0) M-O-M kétésben révidebb
kotést hoz létre az egyik oldalon, mint a mdsikon. A kooperativ oxigén
elmozduldsok szegregdlhatjdk a rovidebb oxigén-fém kotésli teriileteket a
hosszabbaktél, és egy olyan rendszerben, ahol az &4tmenetifém kevert
valenciadllapotd, magasabb valencia allapotok a rovidebb M-O doménekben
talalhatok. Ily moédon, az elektronikus fazisszepardcié Ilétrejohet kémiai
inhomogenitasok nélkiil is. Rdaddsul ez a fajta fazisszeparicid a kiils magneses
tértdl fliggd mobil hatarokkal rendelkezik.

A fentebb vazolt manganit perovszkitokhoz képest a dolgozatom targyat
képezé perovszkit kobaltitok egy sor tovabbi érdekes tulajdonsdggal
rendelkeznek, amelyek teljesen kiilonboznek a jol tanulményozott
manganitokétél [6], [7]. Ezek a kobaltit rendszerek termikusan aktivalt
spinatmenetei [8] és a doppolt kobaltitok szokatlan magneses alapallapotai [9],
[10].

A kobaltitokndl a Co ion valenciadllapota Co’" , ennek megfeleléen spinje
0. A rendszer termikusan aktivalt spindtmenetet mutat, mely megérthetd annak
figyelembe vételével, hogy a doppolatlan LaCoO; rendszerben az E.,
kicserélddési energia (Hund-szabdly) és a kristdlytér felhasadds (Ecp)
Osszemérhetd. Emiatt a spin-gap energiakiilonbség kicsi (10 meV nagysigrendii



[11]) és ez ahhoz vezet, hogy a termikus energia 100 K kornyékén mér
elegendéen nagy ahhoz, hogy populdlja az e, allapotot. Mivel ennek az
allapotnak a spinje 1, ennek megjelenése gyorsan novekvd szuszceptibilitishoz
vezet. Ez az egyediildlld helyzet a Co ionok szdmdra lehetdvé teszi, hogy a
kobaltitokban olyan spindllapotokat vegyenek fel, amelyek mds Co
vegyiiletekben nem figyelheték meg (koztes spin allapot, IS).

Spin-state Co™* Co**
w 4y S=0 |, S=12
=t S i
(low spin) i HEH
IS G|
4 S=1|_, S=32
(intermediate spin) | —+ ¥ - ——
S
HS o s - —
: §S=12 —+— S=572
(high spin) = — i —
2. abra.

Kobalt ionok lehetséges spindllapotai, az also energiaszintek a t,,, mig a
felsé az e, dllapotokhoz tartoznak [15].

A La® — A* doppolds hatdsira tovdbbi érdekes tulajdonsigok jelennek
meg a LaCoO; alapd rendszerben. Specifikusan a La;Sr,CoO; tovdbbi két
eléggé szokatlan tulajdonsdgot mutat. Elészor is, a Co’ ionok alacsony
spindllapota (LS) mar x=0,002 nagysdgrendli Sr doppoldsndl megsziinik és az
dtmenet az alacsony spindllapotbl a koztes spindllapotba megtorténik. Az
x=0 —ndl tisztdn termikusan aktivdlt spindtmenet jeleit mutaté szuszceptibilitds
gyorsan csap at paramdagneses viselkedésbe () simén véltozik, ahogy T—0) mar
x=0,005-nél. Ezt a jelenséget Yamaguchi et. al. 10-15 atlagos spinli magneses
polaronok képzddésével magyardzta [12].



Novekvé Sr szinttel a rendszer spiniivegszerii jellemzOket mutat
(frekvenciafiiggd csticsok az AC szuszceptibilitisban, csics a DC magnesezett-
ségben nulla mdagneses térben val6 hitéskor (ZFC)) egyidejlileg olyan
tulajdonsdgokkal, amelyek a ferromdgnességhez kapcsolhatok (pl. mdagneses
térben valé hiitéskor (FC) nagy magnesezettség, irreverzibilitdsi vonalak a
fazisdiagramban, stb). Magasabb Sr doppoléds hatdsdra latszolag bedll a ,,tombi
ferromagnesség” T.~250 K koriili Curie hdmérséklettel, de megmaradnak az
iveges magnesesség jelei is, mint a frekvenciafiiggd csicsok az AC
szuszceptibilitdsban. Lényegében a La; Sr,CoO; tombi magnesezettsége kevert
allapotként irhat6 le, amely mind ferromdgneses, mind iivegszer{l tulajdonsagokat
mutat (glassy ferromagnetism).

Ezeknek az adatoknak a legegyszerlibb mikroszkopikus interpretacidja,
hogy a magneses alapallapot egy szigeteld antiferromagneses (AF) matrixban
véletlenszeriien bedgyazott ferromégneses (FM) fémes klaszterekbél 4ll. igy a
La,,Sr,CoO; is (migneses és az elektronrendszerhez kothetd) fazisszeparédcidt
mutat. A kétszeres kicserélodés (double exchange, DE) adja a ferromédgnességet a
klasztereken beliil, mig az azonos valenciadllapoti ionok kozotti versengd
antiferromdgneses szuperkicserélodés iivegszerli allapothoz vezet. A legtijabb
nagyfelbontdsi transzmisszids elektronmikroszképos felvételek és a mdagneses
rezonancia mérések [13], [14] erds kisérleti bizonyitékot szolgaltattak erre a
képre.

Részleteiben tekintve a La; ,SryCoO; fazisdiagramja a 3. dbran ldthat6
[15]. A fazisdiagramot az x=x. (0,15 < x. < 0,18)-nél 1év6 dtmenet domindlja. E
folott az FC magnesezettség ferromdgneses rendezddést mutat, alatta spiniiveg
jellegii. A T, monoton cstkken, mikdzben csokkentjiik x-et 0,5-r61 0,18-ra. Alatta
a fazisdiagramot a T; hatdrozza meg, mely csokken x-el. x. jeloli azt a pontot,
ahol a ferromdgneses klaszterek Osszendnek és lehetdvé teszik FC esetén a
magnesség ferromdgneses szeri hdmérséklet valtozdsit a klaszterek
,0sszehangoldsan” keresztiil. A véges T, 1étezése anndl a pontndl, ahol atlépiink a
ferromagneses rendezett fazisba, erds evidencia a perkoldl6d6 ferromdgneses
klaszterekre.



1 T 1 1 T 1 T I
<B PS I PM .
240 - ey,
L . .l"n. i E
L -~
2001 X o ]
1 T ,
. 1604 “u ]
o~ - | |
— 1204 } FM ]
4 | p
80 -Ilf : -
a0} ' MIT '
M | L ——— i
1 “SG|
0= — 77—
00 01 02 03 04 05 08 0.7
X
3. abra.

A La;..Sr.CoO; mdgneses fdazisdiagramja. PS — paramdgneses félvezeto,
PM —paramdgneses féem, SG —spiniiveg, FM —ferromdgnes, MIT — fém/szigetelo
dtmenet, T;,, — irreverzibilitdsi homérséklet, ahol az FC és ZFC mdgnesezettség a
homérséklet fiiggvényében mérve szétvdlnak.

Nagyon alacsony x értékekbdl kiindulva a rendszert a Co’* ionok kozotti
AF kolcsonhatdsok uraljdk. Ahogy az x-et noveljiik, a Co** ionok szdma nd és a
rendszer szepardlodik: ferromdgnesesen kolcsonhaté lyuk-gazdag klaszterek
jelennek meg egy antiferromdgnesesen korreldlt matrixban. Nagyfelbontdsu
elektronmikroszképos felvételek 10 nm méretskdldn inhomogenitast mutatnak ki.
Ahogy az FM klaszterek novekvd x-el nének, az a hémérséklet (T¢), ahol a
ferromagneses és antiferromigneses kolcsonhatdsok versengenek és a
spiniivegesedés eléfordul, nd. Igy a Ti(x) vonal monoton emelkedik x-el és az
x.-ben csatlakozik T.(x)-hez, ahol a klaszterek egybeérnek. A spiniiveg allapot
oka az AF szuperkicserélédés (Co’*-Co™ és Co**-Co™ kozott) és az FM
kettéskicserélédés (Co**-Co™ kozott) kozti frusztrdcio.
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A DC magneses mérések alapjan a La, ,Sr,CoOj; vegylilet d&tmenetet mutat
egy x<0,18-ndl SG domindlt fazisbdl egy x>0,18 FM domindlt fazisba, bar
mindkét esetben az alapéllapot nem tiszta. A La,Sr,CoO; AC szuszceptibilitdsa
is jol tiikrozi ezt a kettds jelleget és szisztematikus modon véltozik, ahogy az x-et
csokkentjiik az FM rezsimbdl az SG dominalt fazisba. Az FM dominalt fazisban
a x’(T) egy frekvencia fiiggetlen csicsot mutat a T.-nél. Ez a csics az x
csokkenésével csokken. Amikor elérjiik az SG fazist, a cstcs frekvenciafiiggdévé

vélik és befagydsi homérsékletet mutat. Masrészrol az FM fazisban a X'(T) a
T. -nél kezd emelkedni egy frekvencia fiiggetlen cstcsba. Ezt kdveti egy masik
csics T<<T, -nél, amely er6sen frekvenciafiiggd. Ez az a hdmérséklet, ahol a
ferromdgneses klaszterek befagynak. Az FM fazisban a frekvencia fliggetlen

diszperzi6 (X') és abszorpcié (X") egy hosszi tdvii magneses rend 1étére utal.

A La; Sr,Co0O; elektrontranszport tulajdonsigai erds csatoldst mutatnak a
mdagneses tulajdonsigokkal [16], [17]. A fém/szigeteld dtmenet is az X -nél
talalhatd, konzisztens moédon a perkoldciés atmenettel. A ferromdgneses
klaszterek ennél a pontnidl kezdenek egybeérni, a ferromagnesség egyidejii
bedllasahoz vezetve. Az x=0,18-0,7 tartomanyban, a fém/szigeteld dtmenet fémes
oldaldn, a magneses ellendllas els§ sorban a Curie hdmérséklet kornyékén
figyelhetd meg, hasonléan a jol ismert CMR effektushoz a doppolt manganat
perovszkitokban [18]. Azonban az x=0,05-0,15 tartomdnyban, ahol az anyag
ferromagneses datmenet nélkiili félvezetd, az MR a T=100 K alatt a
legjelentdsebb. Az x=0,05-0,15 tartomédnyban alacsony hdmérsékleten megfigyelt
magneses ellendllds 5-10-es faktorral meghaladja a jobban doppolt kobalt
perovszkitok Curie hdmérséklet kornyékén megfigyelt MR-t.

2.2.1 A vasdoppolas hatasa

A kisérleti megfigyelések szerint a perovszkit szerkezetli (ABOs;) ritka
foldfém (A) dtmeneti fém (B) oxidok mdagneses és elektrontranszport
tulajdonsdgai erdsen fiiggenek a fém ionok valencia és spin dllapotdtdl. B helyen
doppolva a kiilonbozd fém ionok relativ részardnyédnak jelentds hatdsa lehet az
anyag tulajdonsdgaira. Ebbdl a szempontbdl érdekes kérdés egy Co/Fe csere,
tekintve hogy a Fe™ pératlan szdmi torzselektronjai miatt a spinje nulltél
kiilonb6z8. (A La; Sr,CoOs-ban a Sr doppolds miatt a Co x hdnyada Co**
allapotban van, ami alacsony spinii dllapotban S=1/2 spinnel, mind az 5 elektron
a 1, palyan taldlhaté (2. dbra). A Co™ izoelektronikusan helyettesithetd Fe’*
ionnal, a két ion dtmérdje is kozel egyenld.)
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A doppolés tulajdonsagbefolydsolé hatdsa varhatéan legérzékenyebben a
SG/FM fazishatar kornyékén (La:Sr=0,8:0,2) tanulmédnyozhato.

A megfigyelések szerint a vassal torténd doppoldsnak valéban szembeotld
hatdsa van. A legtjabb megfigyelések szerint a kobalt parcidlis helyettesitése a
Lao,gSrO,zFexCol_xO3_3 (X:0,025-0,3) [19], La67Sr33FexCol_x03,5 (X:0,05-0,3) [20]
drasztikusan megndveli az alacsony hémérsékleti MR-t a vasmentes
Osszetételhez képest. T=4,2 K-en a LaygSroyFeq0sC0095055-ban megfigyelt
magneses ellendllds valtozds értéke elérte a 70%-ot [21].

A korai mérések er6s mdgneses ellenalldst jésoltak még
szobahdmérsékleten is Lag gSrg,Feq sC0g95035-ban, ugyanigy mint Barman [19],
de a legfrissebb méréseknek nem sikeriilt a mégneses rendezési homérséklet
felett MR-t megfigyelniiikk [21], [22], [23], [24]. Ezzel szemben [15] Wu
vasmentes kobaltit MIT dtmenetének félvezetd oldaldn talédlt szobahdmérsékletii
MR-t. Ez az irodalmi ellentmondds rdmutat arra, hogy az atmeneti MIT
tartomdny ,,élén” megfigyelhetd tulajdonsdgok rendkiviil érzékenyek a
mintakészités koriilményeire, és a tulajdonsigok egy része esetleg rejtve
maradhat.

2.2.2 A relaxacio

A Lag;Sr33FeCo; Os5-ra megmutattdk, hogy a vas doppolas csokkenti a
magnesezettséget és a Curie homérsékletet [20], de a megfigyelt alacsony
hémérsékleti MR maximum sokkal kisebb, mint a Lag gSrg,Feq 0sC0g9505.5-ban.
A LaygSrg,Fe)05C00,0503.5-ra S"Fe  Mossbauer spektroszkdpiai és magneses
méréseink magnesesen rendezett klaszterek képzddését jelezték a magneses
rendezési homérséklet koriil, amelyek feleldssé tehetdk a Fe tartalmud perovszkit
5%-0s CMR jeléért [21].

Felmeriil a kérdés, hogy mi a vas szerepe a klaszterek méretének és a
klaszterek megjelenési hdmérsékletének alakitdsdban.

A spin rendszerek rendezettsége, befagydsa és ezen keresztiil a fenti kérdés
is j6l nyomon kovetheté hdmérsékletfiiggd AC szuszceptibilitds mérésekkel. Egy
adott hdmérsékleten kiilonbozd frekvencidkon felvett szuszceptibilitds adatok
egyfajta gyors-relaxdcidés mérésnek tekinthetdk, ahol kiillonboz6 iddablakokban
vizsgaljuk a (spin)rendszer azon képességét, hogy milyen gyorsan tud
alkalmazkodni a kiils6 térhez.

Az atomi paramégnesség esetén a x(w)=y'(w)-ix"(w) AC szuszceptibilitds
frekvenciafiiggését a spin rendszer és a rdcs kozotti relaxdcié hatdrozza meg.
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Ebben az esetben a X' diszperziét és X" abszorpciét a Casimir-du Pré egyenletek
kapcsoljak ossze:

' Xr —Xs
= + -
l )(s 1+( )2
" IT_XS
=T ————,
v 1+ (wr)*

ahol T a spin-rics relaxdciés idd és 1=v'exp(U/kgT), r az izotermalis
szuszceptibilitdis az ®t—0 hatdrértékben és megegyezik a DC termikus
egyensulyi szuszceptibilitdssal, s az adiabatikus szuszceptibilitds mT—co hatar-
értékben.

Ha X'=0, akkor vagy ot—0 és a xr egyensilyi izotermilis
szuszceptibilitist mérjiik, vagy ®T—c &s a racstdl teljesen lecsatolt s
adiabatikus szuszceptibilitdst mérjilk. A fenti Osszefiiggésekbdl az is l4thato,
hogy wt=1 esetén az abszorpciénak maximuma van. Adott T hdmérsékleten ez
megadja a T,,(T) relaxdciés idot. Nem tisztdn atomi paramdgneses rendszer
esetén a fenti modell 4ltaldban nem szigorian érvényes, de a relaxacid jellegének
megvilagitasara alkalmas.

Egydomén nem kolcsonhaté részecskére, az alacsony hoémérsékletii
blokkolt &llapottél a magas hOmérsékletli szuperparamagneses dallapotig a T
relaxdciés idd nagyon nagy értékrél nagyon kis értékre csokken. Igy adott ®
(=27f) esetén az mt csokkeni fog ~co-rdl (alacsony T) ~0-ra (magas T). Mivel a

cstics a X'(T)-ben az wt=1-nél jelenik meg, ezért:
oy expU 1k,T,)]=1,

ahol T, jeldli a csics csOmérsékletét a X"(T)-ben. A frekvencia véltoztatdsval a
csics hdmérséklete ennek megfelelden véltozik, és a fenti Osszefiiggést gyakran
hasznaljdk az U energiagat és a v attempt frekvencia meghatdrozasara.

Spin klaszterek kozotti korreldciok (kodlcsonhatd rendszer) esetén a fenti
Arrhenius tipusd Osszefiiggés helyett a relaxdcids csucs fizikdjédnak leirdsdra a
fenomenologikus Vogel-Fulcher 6sszefiiggést haszndljédk:
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r=t,oxp|
o €XP k,(T—T,) |

ahol Ty a kolcsonhatds erdsségére jellemzd allandé.

A nagy T, értékek erds kollektiv dinamikdt jeleznek. Ilyen értelemben
sziikséges a magneses viselkedés elemzése a kollektiv dinamika szempontjabol
és a féazisdtmenet 1étének a vizsgdlata. Ez utébbi a & spin-korreldciés hossz
divergencidjdval jellemezhet6 tgy, hogy &/a=(T/Ts-1)", ha T—>Ts (T>Ts), ahol
Ty a fazisdtmenet hdmérséklete, “a” az egyes momentumok kozotti tdvolsag és v
a kritikus exponens. A konvenciondlis kritikus lassulds szerint a korreldlt
dinamika miatti T relaxdciés id6 a relaxdcids hosszal 1~(&/a)® szerint ardnyos,
ahol z a dinamikus kritikus exponens. Igy:

T=TO(;—1J
S .
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2.3  Relaxdcios jelenségek szupravezetd anyagokban

A fizikdnak ez a teriilete igen gazdag szakirodalommal rendelkezik. A
targybo6l mar nagyon sok bevezetd jellegii tankdnyv és kézikonyv jelent meg. Az
altalam ismertetett eredmények kozismertek, ezért ebben a fejezetben részletesen
nem is foglakozom szakirodalmi utaldsokkal. A téma bdvebb megismerése
céljab6l harom alapmiivet emlitek meg: M.Tinkham tankonyvét [25], mely
valészintileg a téma jelenleg legjobb bevezetd jellegli tankonyve, Ch.P. Poole
lexikonszer(i konyvét [26], illetve egy régi, de ma is nagyon hasznos dsszefoglalé
jellegli konyvet [27]. Ezekben az éaltalam ismertetett eredmények részletes
megtaldlhatok.

A szupravezet6 dllapotot termodinamikai fazisnak tekinthetjiik. A normal
és szupravezetd dallapotok kozotti 4atalakulds reverzibilis. A szupravezetOk
termodinamikéjit C.J. Gorter és H. Casmir dolgoztdk ki. A szupravezetd fazis
leirdsdndl a Helmholtz- vagy a Gibbs-féle szabadenergidt hasznaljuk att6l
fliggden, hogy mit tekintiink fiiggetlen véltozéknak. Ha a T hOmérsékletet, a p
nyomast és a H kiilso teret valasztjuk fliggetlen valtozoknak, akkor a Gibbs-féle
szabadenergidt haszndljuk, amit az Fg szabadenergia és a W madagneses energia
0sszegeként tudunk felirni, a kovetkezd alakban:

G.(TH ) = F,+W = [ .10V ~— 1, [m-H,dv

ahol f(T) a szabadenergia-siiriség, m a minta magneses dip6lmomentum
stirtisége, H.x a kiils6 térerdsség és 1 a vikuum mdagneses permeabilitdsa. Az
integrdldst a minta térfogatdra kell végezni. A szupravezetd teljes magneses
momentuma M=Ide :

M=—L %
My oH .

Normédl dllapotban a diamégneses jarulékot elhanyagolhatjuk:

G.(TH,,)=F,=[f,(Tav.
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Szupravezetd allapotban B értéke a szupravezetdn beliil 0, kiviil pedig
HoH. A kritikus tér hdmérsékletfiiggése a szupravezetd €s normdl fazis kozotti
szabadenergia kiilonbség homérsékletfiiggésére ad felvildgositast.

F£(T)— f.(T) = %uoHEm,

ahol f, ill. f; a normadl ill. szupravezetd fazis szabadenergia-stiriisége.
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2.4 A szupravezetok elektrodinamikdja
24.1 London-elmélet

A London fivérek (Fritz és Heinz) az energiamérleg alapjan a kovetkezd
Osszefiiggést kaptak (1933):

1. 1 1
F = J[fs(T) +5AJf}JV +5I(ﬂ—032 —,UonxtjdV,

I, 1 I .
ahol az EA_]f = Enxmv2 tag a ,kinetikus” jarulék, v a szupravezetd elektronok

driftsebessége, n, a szupravezetd elektronok striisége, A pedig a London allando.
Ebbdl, ha j -t a Maxwell-egyenletbdl behelyettesitjiik, B varidldsaval kaphatjuk
meg a London-egyenletet:

A-rot j,=-B.

A London fivérek altal kidolgozott modell szerint a szupravezetd egy
»diamédgneses atom”, melyet a London-egyenlet ir le. Az x > 0 félteret kitoltd
szupravezetdt z tengely irdnydba mutaté B(0;0;B,) mégneses térbe helyezve, — a
Maxwell-egyenleteket is felhaszndlva — a kdvetkezd egyenlet adodik:

BZ (.X) = Bz (O) : e_X//lL s

ahol gyA” = A. Ez azt jelenti, hogy a magneses tér exponencidlisan csokkenve
behatol a mintdba (A, a behatoldsi mélység, tipikus értéke 107—~10"m). Coulomb-
mértékben (divA=0) a London-egyenlet egyszeresen 0sszefiiggd szupravezetore:

A jo(x) = -A(x).

Ha ezt az egyenletet Osszevetjiikk az elektromos dram kvantummechanikai
kifejezésével, megkapjuk a London-4llandét:
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ahol m illetve e az elektron tomege €s toltése.
A normadl és szupravezetd fazisok kozotti egyensuly a fazishatdr virtudlis
elmozduldsdnak vizsgalatdval kaphat6 meg:

1
—f =——Aj
fo— 1, SN

Vastag mintdkra: A;j=H (H a szupravezet6 feliiletével parhuzamos). A
behatoldsi mélységhez kozeli méretli mintdkndl a Meissner-effektus nem lesz
teljes, azaz a felszinen A;j<H . Maégneses szuszceptibilitdis mérések
(D.Shoenberg, 1939) j6 egyezést mutatnak a London-elmélettel.

A London-elmélet az I. tipusu szupravezetdk leifrdsdra nem alkalmas, mert
a szupravezet§-normadl fazishatar feliileti energidjara negativ értéket ad. Negativ
feliileti energia a szupravezetd fazist instabilla tenné és a minta szupravezetd-
normdl tartomdnyokra szakadna. Ez pedig H.-nél nagyobb mdgneses térnél is
lehetévé tenné a szupravezetést. Ezért H. London egy jarulékos, nem magneses
eredetli pozitiv feliileti energia tagot is feltételezett. Ha a két energiatag Osszege
pozitiv, a szupravezetd dallapot stabil, ha viszont negativ, a magneses tér
behatolhat, mint azt a II. tipusud szupravezetdknél tapasztalhattuk.

2.4.2 Ginzburg-Landau elmélet
Rendparaméter

L.D. Landau és V.L .Ginzburg vezette be 1950-ben a rendparaméter
fogalmat a szupravezetéssel kapcsolatban. A rendparaméter komplex mennyiség:
v = |ple? , az m* tomegl és e* toltési szupravezetd toltéshordozdk
makroszkopikus hulldmfiiggvényének tekinthetd (¢ a hullamfiiggvény fazisa),
Ugy normdlva, hogy n, = |‘P|2, ahol n, a toltéshordozdék siirlisége. A
szabadenergidra Landau és Ginzburg a kovetkezd kifejezést vezette be:
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F[®,W*,T,B] = [ £,(9,9%T)dV + 1 | (i B’ - ﬂoHix,] v,
27\,

ahol az f; szabadenergia-siirtiség alakja (a mérték-invariancia figyelem-
bevételével):

2 1 4 1 . 2
fi=a)|¥| +5b(T)|\P| +%|—th\P—e*A\P ’

<0,haT<T,
ahol a(T) ;b(T)>0.
>0,haT>T,

A vektorpotencialt B=rotA és divA=0 egyenletek hatirozzdk meg. Az F;
fliggvény W* szerinti varidlasaval kapjuk a Ginzburg-Landau (GL) egyenletet V-
re:

AP+ W+ (CinV - et A) W =0,
2m*

illetve A szerinti varialassal j-re:

2
e* e*

(P*VY - PV *)—

m¥* m¥*

J, =—in Yo PA

Nulla magneses térben a rendparaméter abszolit értékének négyzetét, ami
az ng toltéshordozok strtiségével azonos, a GL egyenlet egyiitthatdinak aranya
hatdrozza meg.

|‘P|2 =ny = _%-

A szabadenergia-slirliségek kiillonbsége:
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1 a’
—f = uH =
fn fa 2/'10 c 2b

Behatoldsi mélység , koherencia hossz
A Ginzburg-Landau elmélet a London elméletet hataresetként tartalmazza.
Kis magneses térben ¥ kozelitdleg dllandd €s a szupravezetében a magneses tér

csokkenését jellemzd A-ra a London-kifejezés igy néz ki:

m*

H A =

*2 .
nye

A masik karakterisztikus tavolsag a & koherencia hossz, mely W véltozdsat
irja le 0 mégneses térben:

h2
B 2m*|a|‘

&

A, € és H, kapcsolatét a kovetkezd egyenlet irja le:

h
H=-—"_
Hott \/Ee*f/i'

A GL egyenletek megolddsa nagyban fiigg az ugynevezett Ginzburg-
Landau paramétertél, K = ME. Ha k=1/\2, a feliileti energia éppen nulla. Ha x
értéke ennél kisebb, pozitiv feliileti energia adédik. Ezek az 1. tipusi
szupravezetok. k>1/\2 esetben pedig negativ. A negativ feliileti energia miatt
energetikailag kedvezObb a normadl fazis beépiilése a szupravezetd fazisba, mely
fluxusfonalak (6rvények) formajaban meg is torténik (IL. tipusid szupravezetdk).
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2.4.3 1. tipusd szupravezetok

E>A (k<<l) esetben a hatdrfeliileten pozitiv feliileti energia adédik, az
ilyen anyagokat I. tipusi szupravezetOknek hivjuk. Jellemz6 réjuk, hogy
mdagneses térbe helyezve teljesen kitaszitjdk magukbdl a mégneses teret, vagyis
tokéletes diamdgnesként viselkednek. Az, hogy a magneses tér bekapcsoldsa a
lehtités eldtt vagy utédn tortént, nem befolydsolja a jelenséget. A fluxus kiszoritdsa
a szupravezetd belsejébdl nem teljes, még a tiszta egykristdlyokban is marad
valamennyi fluxus a mintdban. A befagyott fluxus értéke a racshibdk szdmatol
fligg, azok szdmdval nd. Ezen jelenség részletesebb vizsgdlata vezetett a II.
tipusu szupravezetdk felfedezéséhez.

2.4.4 1L tipusi szupravezetok

Ha A>¢&/ 2 , akkor a hatérfeliileti energia negativ, igy a szupravezetd

allapotban 1év6 anyag szdmdra energetikailag kedvezO6bb az, ha vékony
szupravezeto-normal rétegek alakulnak ki benne. Ezt az esetet A. A. Abrikoszov
vizsgdlta. Bebizonyitotta, hogyha a kiils6 mdgneses tér csokken, egy jol
meghatarozott értéknél, a

[
H,, :\/EKHC , vagy t,H., = 27;42

fels6 kritikus térnél mdsodfaji fazisatalakulds torténik. A rendszer normdl
dllapotbdl fluxus-rdcs dllapotba keriil, ahol minden rdcspont egy ¢
fluxuskvantumot tartalmaz. Tovabb csokkentve a teret, ez a fazis a H, also
kritikus térig megmarad, majd ennél kisebb terekben a rendszer Meissner-
allapotba megy at. K << 1 esetben:

In(1,08x)
H.=H, —\/EK '

Tehat a II. tipusu szupravezetokben He; < H < Hc, esetén energetikailag
kedvezdbb az, ha minél tobb szupravezetd-normdl hatarfeliilet van, ezért a tér
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ugynevezett Abrikoszov-Orvényfonalak formdjdban behatol az anyagba. A
fluxusracsot kisérletileg Abrikosov elméleti munkija utdn tiz évvel késObb
1967-ben U. Essmann és H. Traube mutattak ki.

2.4.5 Elemi fluxuskvantum

Ha egy szupravezetd gytirlit magneses tér jelenlétében hiitiink T, ald, majd
a teret kikapcsoljuk, a magneses tér ,befagy” a gyiiribe. A Maxwell-egyenletek
értelmében az elektromos térer6 gylri mentén vett vonalintegrdljanak
egyenlonek kell lennie a gylrti felilletén 4atmend fluxus idé szerinti
differencidlhanyadosdval. Szupravezetd allapotban a gytrli térfogatdban az E
értéke zérus, igy a fluxus a gylirQi nyildsdban nem véltozhat meg.

Kimutathat6, hogy a befagyott fluxus értéke nem lehet tetszdleges, csak
egy bizonyos fluxus alapegység, az elemi fluxuskvantum egész szdmu
tobbszorose lehet: ®=nd, , ahol Py=h/e* az elemi fluxuskvantum, n pedig
természetes szdm. A kisérletek szerint e* = 2e¢, igy ®y= h/2e = 2,068-10"° Wb. A
fluxus kvantédltsdgat kisérletileg Deaver és Fairbank amerikai, ill. Doll és
Néibauer német kutatok mutattdk ki 1961-ben.

Az Abrikosov-féle orvényfonal magneses fluxus értéke csak a @y=h/2e
nagysigu elemi fluxuskvantum egész szdmu tobbszordse lehet. Termodinamikai
szempontbdl az a legeldnydsebb, ha egy orvényfonalban csak egy ¢ nagysdgi
fluxus van becsapddzédva. A kiilsé méagneses tér behatoldsat jellemzé A(T)
behatoldsi mélység miatt az orvényfonal magneses fluxusdnak legnagyobb része
a & koherencia hosszal jellemzett 6rvényfonal atmérén kiviil helyezkedik el.

2.4.6 Orvényszalak taszitasa

Elektrodinamikabdl ismert, hogy egy J elektromos dramstriiség és B
magneses tér kozotti kapcsolatot leird Lorentz-erd stirliségét a kovetkezoképpen
irhatjuk fel:

f=JXB.
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Két orvényszal kozott fellépd erdt dgy tekinthetjilk, mint az egyik
orvényszal belsejében taldlhaté J dramstris€ég és a masik Orvényszdl elsd
orvényszal helyén fellépd B madagneses tér kozott fellépd kolcsonhatast.
Feltessziik, hogy mindkét orvényszdl végtelen hosszi, hengerszimmetrikus és
parhuzamosan helyezkednek el egymastdl d tavolsdgra. Minthogy f az egységnyi
térfogatra jutd erdsiiriség, a teljes F erdt ezen erdsiirliségnek a B-t tartalmazé
térre vald kiintegraldsival kapjuk meg:

F =[J x Brdrdgdz.
Mivel z fliggés nincs, ezért elegendd egységnyi hosszra vizsgalni az erot.

F/L= j J(r)x B(r)rdrd¢,

ahol L a hosszdsdg és r’ = (r2 +d? —2rd cos ¢)”2.
Nagy « = M€ kozelitésben azt kapjuk, hogy:

_ (IDS r r
F/L = mJ‘KO(ZjKI(EjrdFd¢ ’

ahol Ky(r/A) a nulladrendl, K;(r/A) pedig az elsérendii mdédositott Bessel-
fliggvények.

A moédositott Bessel-fiiggvények a kovetkezoképpen viselkednek Kkis
radidlis tdvolsag esetén, vagyis, ha r << A

o) on{ M) [1)e5
A r A r

Nagy radidlis tavolsag, r >> A esetén pedig:

K()(L)zexp(—r//l) a Kl[rj~M

i) (rim)” A) rim)?
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Ha az 6rvények elég messze helyezkednek el egymdstdl, az dramsiirliséget
konstansnak tekinthetjiik:

E&zJﬁﬁXjBﬁﬁmd¢.

Ha a magneses indukciét integriljuk egy orvény teljes teriiletére, a @,
fluxoidot kapjuk:

F/L=Jx®,

A J(d)-re vonatkozé formuldk felhaszndldsdval és az r >> A kozelitést
hasznalva, azt kapjuk, hogy:

- o, exp(—d / A)
2#0(27[25)1/2 \/E

;d>> A

Ez az erd taszit6 jellegli, vagyis a parhuzamos orvényszilak taszitjak
egymast. Az drvényszalak kozott fellépd taszitd erd miatt az 6rvény rendszer egy
szabdlyos racsszerkezetet alkot, ami lehet négyszdg vagy haromszogracs.
Energetikailag kedvezdbb, ha az 6rvényszdlak szimmetrikus haromszégracsban
helyezkednek el.

A kiilsé magneses tér novelésével az elrendezés jellege valtozatlan marad,
de az orvények kozti tdvolsdg fokozatosan csokken. Ha a mdagneses tér olyan
nagy, hogy az orvényszélak kozotti tdvolsdg &(T)-re csokken, megsziinik a
szupravezetd allapot. Ez a H,, felsd kritikus tér. Ha az 6rvények szabadon tudnak
mozogni az anyagban a magneses tér valtozdsakor, a maégnesezési gorbe
reverzibilis.

2.4.7 Orvényszalak mozgasa és energia disszipacio

Reverzibilis szupravezetOk esetében akarmilyen kis dramot is visziink
keresztiil a mintdn, a fluxus rdcs mindig mozgdsba jon a transzport dram 4ltal
létrehozott Lorentz-eré miatt. A fluxus mozgdsa pedig az 6rvényszalak normal
dllapotd magjai miatt energia disszipéaciot jelent, igy a mintdn fesziiltség jelenik
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meg. Ezért az idedlis II. tipusi szupravezetdk kritikus drama H>H., esetén
mindig nulla.

A valés szupravezetd rendszerekben fluxus rogzitdé centrumok,
Ugynevezett pinning centrumok taldlhatok. Ezek dltaldban kristdlyhibdk é&s
szennyezOdések. A kristdlyhibdk helyén az oOrvényszalak elhelyezkedése
energetikailag kedvez3bb, mint azok kornyezetében. Igy az orvények szabad
mozgdsa nem érvényesiil és a rendszer a mignesezése sordn nem egyensulyi
allapotokon megy keresztiil. A kisérletek tanulsdga szerint a gorbék
reverzibilitdsa nd a mintdk hdkezelésének idejével. Vagyis a rogzitd centrumok a
kristdlyhibdkkal hozhat6k kapcsolatba. Ha a kiilsd magneses tér kozeliti a felsd
kritikus értéket, akkor a minta méagnesezettsége nulldra csokken, mivel a fluxust
rogzitd erdk eltlinnek.

A pinning centrumok a legtobb esetben véletlenszerlien helyezkednek el
az anyagban, az drvényfonalak pedig kdtegekben mozognak. Az 6rvénykotegekre
hat6 rogzitd eroket egy potencidltérrel jellemezhetjiik. A potencidltér valamely
lokdlis minimumhelyén 1év6 Orvénykdteg homérsékleti egyensulyban van
egyrészt a tobbi fluxus koteggel, mdsészt a kristdlyrdccsal. Ennek megfeleld
homérsékleti rezgést végez. A termikus mozgds sordn el6fordulhat, hogy egy
fluxus koteg akkora energidra tesz szert, amellyel le tudja gydzni a rogzitd
potencidlfalat és a szabaddad vélt orvényszdlak mozoghatnak. Az Orvényszal
mozgdsa energia disszipaciéval jar.

Ha a minta mégneses térben van és rajta elektromos dram folyik 4t (akér
transzportdram, akdr fluxus gradiens miatt fellépd aram), akkor az orvényfonal
egységnyi darabjara haté Lorentz-erdt fi=Jr-®, mdédon szamoljuk ki. Ennek
hatdsdra a pinning potencidltérre egy lejtd szuperpondlddik, amelynek
meredeksége ardnyos az dram nagysdgéval. Ez azt jelenti , hogy a Lorentz-er6vel
ellentétes oldalon az energiakorldt U+Bjlsa -ra novekszik, vele egy irdnyban
pedig U-Bjlsa - ra csokken (B a magneses tér nagysdga, j a transzportiram
stirtiség, [ a fluxus koteg hossza, s ennek a keresztmetszete, U €s a a potencialgat
atlagos magassdga és szélessége). A rogzitd centrumok, vagy mds szdval a
pinning potencidltér, hatdsit egy atlagolt fp pinning-erdvel jellemezhetjiik.

Az fp rogzitd erd és az fi Lorentz-erd ardnya, tovabbd a transzportiram
altal meghatarozott AW=Bjlsa és a termikus fluktudciot jellemzd kT
mennyiségek ardnya alapjan harom esetet kiilonboztethetiink meg :

¢ Ha fi<fp és AW<kgT , termikusan aktivélt fluxusmozgéds (Thermally
Activated Flux Flow, TAFF) jellemzi a rendszert. Ebben az esetben a
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transzportiram olyan kicsi, hogy az oOrvényszdlak a potencidlgddorbdl csak
hémozgas hatdséara keriilhetnek ki . A kiszabadult 6rvényfonalak mozgasat aztin
mar természetesen a Lorentz-erd hatdrozza meg . Meg kell jegyezniink, hogy
hagyomédnyos szupravezetoknél ez az effektus elhanyagolhat6, mivel ott
U>>kpT. A magas dtmeneti hdmérsékletli szupravezetéknél azonban U~kpT , igy
ez a jelenség megfigyelhetd.

¢ Ha fi<fp és AW>kgT , az Orvények fluxus csuszdssal (flux-creep)
mozognak az anyagban. A transzportiram értéke még mindig kicsi ahhoz, hogy
onélléan kiszabaditsa az orvényszdlakat, de elég nagy ahhoz, hogy a termikus
aktivaciok segitségével ez sikeriiljon.

¢ fi>fp esetben a fluxusfolyds (flux-flow) éllapot kdvetkezik be. Ekkor
az 4ram értéke olyan nagy, hogy a Lorentz-er6 nagysdga eléri a pinning-erd
értékét. Az fi=fp egyenl6ség 4ltal meghatdrozott kritikus dramsiriség, a
Jjc=U/(Blsa) értéknél nagyobb dramsiirliség esetén az Orvények akadalytalanul
mozoghatnak az anyagban. Ez egyuittal azt is jelenti, hogy a kritikus dramstirtiség
novelése csak a pinning-erd novelésével valdsithaté meg. A kiszabadult
orvényfonalak mozgédsat az nv,=f;-fp egyenlet hatdrozza meg, ahol v, az
orvényfonalak sebessége, 5 pedig a kdzeg viszkozitdsi egyiitthatdja. Flux-flow
allapotban a differencidlis ellendllds fiiggetlen a pinning-er6tdl, értékét a minta
normdl éllapotd ellendlldsa hatdrozza meg. A mozgd orvények elektromos teret
keltenek, vagyis a szupravezetd mintdn fesziiltség esik. Az elektromos tér értéke:
Ey=nv; ®,=v; B, ahol n a feliiletegységenként v, sebességgel mozgd oSrvények
szdma. A fluxus mozgds természetesen mind a csiszds, mind a TAFF
tartomdnyaban szintén energia disszipaciéval jar, de a mintdn megjelend
fesziiltség sokkal kisebb, mint folyds esetében.
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Fluxusmozgds tipusa Jellemz6 Osszefiiggések E - j kapcsolat
TAFF PTAFF ~ exp(—U/kBT) linesris
U = kT, AW << kgT 71 <jokgT/U
Flux Creep p ~ expl(j/jco-1)kgT)UkpT] .
U- AW > kT % nem linedris
Flux Flow prr pnH/Heo (T) .
Usw J>Jeo linedris

1. tablazat.
A szupravezetokben lejdtszodo legfontosabb disszipdcios folyamatok.

2.5 Bean-modell

Az irreverzibilis szupravezetOk viselkedését a Bean-modell alapjén lehet
megérteni. Eszerint, ha a minta kevert dllapotban van, akkor a rogzitd centrumok
miatt egy fluxus gradiens fog kialakulni a mintdban, gy, hogy a fluxus striiség a
minta kozepe felé haladva csokken. Ha noveljiik a kiilsé mégneses teret, akkor az
orvényfonalak beljebb hatolnak a mintdba oly moédon, hogy a fluxus gradiens
értéke nem valtozik. Megsziintetve a kiils6 magneses teret, a pinning-centrumok
miatt megmarad a fluxus-gradiens. A fluxus-gradiens jelenléte az anyagban a
rotH = j Maxwell-egyenletnek megfelelden a mintdban koraramot indukal. Ezen
koraramok nagysdga a Bean-modell szerint pontosan akkora, hogy a rotH = j
dramstriiség megegyezik a jc kritikus dramstirtiséggel.

A Bean-modell egyik alapfeltevése az, hogy a fluxus gradiens miatt
fellépd aramsiirlis€ég megegyezik a kritikus dramstirliséggel, valamint az, hogy az
orvényszerkezet stabil, nincs fluxus csiszas (flux creep) és hogy az alsé kritikus
tér értéke zérus. Feltessziik tovabba, hogy az aramslriiség linedrisan csokken a
minta feliiletétél mért tdvolsaggal. Tudjuk azt is, hogy rot B = ty Jc, ahol B a
magneses indukcié T - ban , J¢ a kritikus dramsiirtiség A/m” - ben , 4, pedig a
magneses permedbilitds. Ha a minta lokdlis magneses térerdssége H=B/l,, a
lokalis magnesezettség M; = H, - H alaki, ahol H a kiilsé mégneses térerdsség.
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Igy a minta teljes M médgnesezettségét az egyes keresztmetszetekhez tartozé M-k
atlaga adja.

A miégnesezettséget a 0 < H < H  és H < H esetekben vizsgaljuk, ahol
H* azt a kiilsO tér értéket jelent, amelynél a belsd tér eléri a minta kozepét (a
minta kdzepén a tér értéke nagyobb lesz, mint nulla). Végtelen minta esetében a
kezdeti méagnesezettségi gorbe ugy fog kinézni, hogy :

MH)=-H+H/2ja ,ha0<H<H"
M(HO=-Jca/? , ha H <H.
A maégnesezettségi gorbe nagy H,, -ek esetén:
M(H)=-Jca/2 + H,,- H-(H, -H)’/4j.a , ha H,2H <H<H,,
M(H) = Jca/2 ,ha -H,<H<H,-2H,
ahol H a kiils6 méagneses tér nagysiga, H,, ennek maximadlis értéke, a pedig a
minta szélességének a fele. Igy a minta kritikus dramsiiriisége meghatérozhaté a
Bean-modell segitségével. Amikor H, nagyobb mint 2H , akkor a Jc a
kovetkezé médon fligg az M magnesezettségtol : M(H)"- M(H) = J.a .

Jc meghatédrozhat6 a hiszterézis gorbe szélességének a mérésével, egy adott
tér esetén.
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3 Kisérleti vizsgalati modszerek

Migneses anyagok relaxdcids jelenségeinek vizsgdlatira harom mérési
mddszert haszndltam. Mértem a kiilonboz6 médon elddllitott termodinamikai
allapotokhoz tartoz¢ sztatikus (DC) magnesezettség homérséklet és id6 fiiggését,
gyors lemdgnesezés iddbeli hatdsat, valamint kiilonb6zé frekvencidkon a
valtéarami (AC) komplex szuszceptibilitist a hOmérséklet és magneses tér
fliggvényében.

A DC magnesezettség és az audiokfrekvencids AC szuszceptibilitds
mérése egy Cryogenic gyartmdnyu, klasszikus elrendezésti folyékony héliumos
kriosztatb6l és egy maximdlisan 8.5 T magneses teret elddllitd szupravezetd
magnesbdl all6 mérdrendszerben tortént. A méréseket a laboratérium sajat
fejlesztésli rezgdmintds magnetométerével és AC szuszceptométerével végeztiik
el. A rezgfmintds magnetométer technikai leirdsa, kalibrdldsa a diplomamunkam
témadja is volt [28]. A mérések folyamdn rogzitettiilk a mignesezettség

(D magneses tértdl valo fiiggését dllandé hdmérsékleteken;

2) hoémérséklettdl vald fiiggését adllandé mdgneses térben tigy, hogy
a kezdeti allapotot kétféle modon is eldallitottuk: vagy abban a magneses térben
hiitottiik le a mintdt a kiinduldsi hdmérsékletre, amelyben a mérés tortént (angol
szakirodalomban elfogadott rovidités szerint ez az FC tipusu hiités), vagy nulla
térben (ez a ZFC hiités);

3) iddbeli valtozasit egy adott dllapot prepardldasa utdn (az M(t)-t
fliggvényt). A relaxdciés folyamatok tanulmdnyozdsira ez a mddszer a
legkézenfekvobb eljards. A klasszikus szupravezetd mdgnessel felszerelt
berendezésiinkkel csak a lassibb folyamatokat tudtuk tanulminyozni, a gyors
relaxdciot jellemzé dM(t)/dt fiiggvényeket kiilon erre a célra Kkifejlesztett
kriosztdt/magnes  rendszerbe  beépitett  nagyfrekvencids (9,1 MHz)
szuszceptométerrel vizsgaltuk. A felsorolt mérési modszerek és eljarasok koziil a
nagyfrekvencids szuszceptométerrel egybeépitett, gyors lemdgnesezésre is
alkalmas kiilonleges mérérendszer kidolgozdsa volt a feladatom, ezért
dolgozatomban részletesen errdl szimolok be.
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3.1 Gyors lemdgnesezésre is alkalmas mdgnes/kriosztdat rendszer

kidolgozdsa

A gyorsan valtozé mégneses folyamatok vizsgdlatdhoz sziikséges egy
olyan rendszer, melyben a mdigneses teret rovid id6 alatt lehet valtoztatni. A
magneses tér gyors valtozdsa Lenz torvénye értelmében intenziv fesziiltség
indukcidjdval jar. Ezért erre mind a magneses teret eldallité rendszert, mind az
alacsonyhdmérsékleti kriosztatot eld kell késziteni.

3.1.1 A magnes

A mérések soran elsddleges fontossidgd volt az, hogy az dltalunk
alkalmazott kiilsé méagneses teret a lehetd leggyorsabban tudjuk megvaltoztatni.
Ennek a feltételnek a tobbi méréshez haszndlt kriosztitban 1évé szupravezetd
magnes nem felelt meg, hiszen szupravezetd mdagnesrdl 1évén sz6 igen nagy
induktivitassal rendelkezik, ami miatt csak viszonylag lassan lehet a magneses tér
nagysdgat megvaltoztatni. Ezért meriilt fel az igény egy 1j magnes elkészitésére.

A magnes tervezésekor a kovetkezd feltételeket kellett figyelembe venni:
Geometriai feltételek:

> A belsd atmérdje nem lehet kisebb, mint a méréshez hasznilt

kriosztat kiils6 dtmérdje.

> Geometriai méreteit meghatdrozza az is, hogy a tekercs
geometriai kozéppontjdnak a kriosztit egy adott pontjdra kell esnie és
ugyanakkor illeszkednie kell a berendezés egyéb geometriai méreteihez is.

A mégneses térrel szemben dllitott kovetelmények:

> Az elballitott magneses tér homogenitdsa jo legyen.

> Minél nagyobb legyen a térerd.

> A magneses tér megvaltoztatdsdnak a sebessége minimum 1 T/s
legyen.

Ha homogén és er6s mdgneses teret akarunk eldallitani, akkor a lehetd
leghosszabb vezetéket kell haszndlnunk szolenoid elrendezésben. Ez egytittal azt
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is jelenti, hogy az igy elkészitett tekercs induktivitdsa nagy. Ha viszont arra
toreksziink, hogy minél gyorsabban meg tudjuk valtoztatni a magneses teret,
akkor a lehetd legkisebb induktivitasu tekercset kell elkésziteniink a legrovidebb
vezeték felhaszndldsa mellett. Ezt az ellentmondast a Helmholtz-konfiguracié
alkalmazéasaval oldottuk fel. A Helmholtz-konfiguracié olyan két tekercsbdl allé
elrendezés, melyek kozépatmérdje megegyezik a tekercs parok kozépsikjai
tadvolsdganak a kétszeresével. A Helmholtz-tekercs kdzépsikjdban a magneses tér
homogén.

Az éltalam tervezett ¢és megvaldsitott tekercs-elrendezés végleges
konfiguracidja a kovetkezéképpen néz ki:

e A csévetest anyaga kemény mianyag, geometriai adatai a 4. 4brdn
lathatdak.

e A tekercsrendszer hdrom tekercs parbol all. Az egyes tekercs parok

elnevezései:
1. fétekercs, 2 melléktekercs, 3 simito tekercs.

00 Qo0
O, O

o6 &6
4. abra.
A mérésekhez haszndlt tekercsrendszer elvi elrendezése.
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Geometriai adataik:

. ) Melléktekercs Simité tekercs
Fotekercs par , .
par par
Bels6 atméro 180 mm 295,5 mm 270 mm
Kiils6é atméro 294.9 mm 300,2 mm 297,5 mm
Menetszam
11 134
(kiilén-kiilon) 206 6 34m
Vezeték atméro 2 mm 1 mm 1 mm
Vezeték hossz
7 1 119.4
(kiilén-Kiilon) 675.9m 08,5 m o4 m
Elrendezés 30 x 30 2% 58 10 x 13
(oszlopxsor)

2. tablazat.

A tekercs pdrok geometriai adatai.

A tekercsek dltal a geometriai kozéppontban létrehozott mdagneses tér
nagysigat, az egyes tekercs parok egyendramu ellendllasait és induktivitdsait az
alabbi tabldzat tartalmazza:

ﬁiﬁgg:g; Ellenallas Induktivitas

h H

(Gauss/Amper) (Ohm) (mH)

Fétekercs par 62.928 7.653 457

Melléktekercs 7.365 4.958 143
par

Simitotekercs 5,573 5.415 21.6
par

3. tablazat.

A tekercs pdrok elektronikai adatai.
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A tekercs parok 4altal létrehozott mdgneses tér homogenitisat is
meghatdroztuk a geometriai kzéppontban levd r sugard, 2k magassagi hengeres
térrészre vonatkoztatva. Ez abbdl a szempontb6l lényeges, hogy a minta
magneses momentumdnak meghatdrozdsiahoz sziikséges mintamozgatds sordn
(késébb még részletesen beszélek errdl) a magneses tér értéke a minta kiilonb6z6
geometriai pozicidiban ne valtozzon.

Homogenitas r (mm) h (mm)
<0,01 % 5 3
Fétekercs <0,1 % 13 9
<1% 33 27
<0,01 % 3 3
Melléktekercs <0,1 % 13 10
<1% 46 28
<0,01 % 3 2
Simit6 tekercs <0,1 % 7 7
<1% 22 16

4. tablazat.
A tekercsek dltal létrehozott mdgneses tér homogenitdsa.

A gyors magneses tér viltozast kiilon erre a célra kifejlesztett tdpegység
segitségével tudjuk elérni. A tdpegység tervezésekor f6 szempont volt, hogy
legalabb 10 A kimend egyendaramot biztositson 40 V fesziiltség mellett, tovdabba a
térvaltozassal jaré 500 V indukalt fesziiltséget a kimend fokozat 'kezelni' tudja. A
tdpegység megtervezése €s megépitése nem az én feladatom volt, ezért
részleteinek ismertetése nem képezi a dolgozatom targyat.
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5. abra.

A mdgnes csévetestének pontos geometria adatai mm-ben.
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3.1.2 Alacsonyhémérsékleti kriosztat

A kriosztittal szemben tdmasztott kovetelmények egyike szintén a
magneses tér gyors valtozdsahoz kapcsoldodik. A kriosztitnak az a része, mely a
magnes kozepében van, nem tartalmazhat fém alkatrészt, mivel az indukalt dram
magneses tere jelentdsen modositand a magneses térnek mind az iddbeli
lefolyasat, mind a térbeli eloszlasat. Ezért a kisérletek sziikségessé tették, hogy
egy mar rendelkezésiinkre alld, el6zdleg bioldgiai mérésekhez hasznalt, BMD-5
tipusi muanyag kriosztdtot atalakitsunk mérési céljainkra. Ez a kriosztit egy 5
literes kettds fald edény, nem igényel cseppfolyds nitrogénes hiitést.
Hoszigetelését szuperszigeteléssel oldottdk meg, mely aluminium és iivegszdvet
folidk alkotta szigeteld réteg. Mérési elrendezésiink szempontjabdl az aluminium
folidk okoztdk a problémdt, melyek eltdvolitdsa elengedhetetlen volt.
Természetesen a beavatkozds kovetkeztében a cseppfolyds héliumos kriosztét
hdszigeteld képessége drasztikusan leromlott, eredeti értékének 20 %-dra
csokkent. Az igy médositott kriosztat belsejében a hdmérséklet szabalyozasdnak
a lehetdségét is ki kellett dolgoznom. Ezt egy 4tfolydsos kriosztat alkalmazdsdval
sikeriilt megoldanom: a cseppfolyds hélium tarolé edénybdl a folyadékot egy
olyan hdcserélobe vezetem, melynek belsé homérséklete szabdlyozhatd, a
kimeneti csérendszerét pedig a milanyag kriosztat belsejébe tudtam vezetni. Igy a
vizsgalandé mintédt adott hdmérsékleten tudtam tartani hosszu idOn keresztiil.
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3.2 Rddiofrekvencids komplex mdgneses szuszceptibilitdis mérésére

kidolgozott mérorendszer (RF AC szuszceptométer)

A véltakozéarami (AC) szuszceptibilitds mérésének szokdsos médszerei
a radidfrekvencias tartomdnyban nehézkesen alkalmazhaték a kabeleken fellépd
jelentds fazistoldsok miatt. A minta és a jelfeldolgozé elektronika tidvolsdga
sziikségképpen legaldbb néhdny deciméter, tekintve, hogy a mintdt alacsony
hémérsékleten és magneses térben kell elhelyezniink. A radiéfrekvencids hidak
kiegyenlitése is lehetséges, de ez daltaldban hosszd vdlaszid6hoz vezet. Fenti
okokbo6l azt a megoldast valasztottuk, hogy a mintdt egy parhuzamos rezgékor
tekercsének belsejében helyezziik el. A tekercsben folyd aram gerjeszti a
vizsgdlathoz sziikséges rddidfrekvencids magneses teret. A minta magneses
momentumdnak hatdsat a rezgékor paramétereinek véltozdsa révén detektaljuk.
Az RF AC szuszceptométer mérofejének elvi elrendezés a 6. dbrdn lathatd.

6. abra.
Az RF AC szuszceptométer mérdfejének elvi elrendezése.

RF AC szuszceptométer a gyakorlatban a kovetkezd elemekbdl all:
. Tart6 csd, melynek anyaga rozsdamentes acél.
o Meéroéfej, amely a tarté cs6 végén helyezkedik el.
. Elektronikai doboz, amelyben a mérés elvégzéséhez sziikséges
elektronikus eszk6zok egy része taldlhato.
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A vezetékek a méréfejtdl az elektronikus dobozig rozsdamentes acél
csében futnak. A méréfej egy L induktivitdsbol és C kapacitasbol allé
parhuzamos rezgdékor és a mérés sordn ezen rezgdkor fizikai paramétereinek a
megvaltozasat vizsgaljuk. A parhuzamos rezgdkort a C, (~4,7 pF) kondenzatoron
keresztiil kozel aramgeneratorosan tapldljuk egy 50 Ohm kimeneti impedancidji
RF generatorral, mely U, fesziiltséget szolgéltat. A rezgdkor veszteségét az L
induktivitdssal sorba kotott r ellenédllassal vessziik figyelembe. A rezgdkor része a
Zy=50 Q hulldmellenallasu koaxidlis kdbel és a finomhangolast szolgdlé C,
kapacitds, amit 3 db pdrhuzamosan kapcsolt Un. varicap diéda alkot. Ezekre a
diédédkra kapcsolt Vr fesziiltséggel a rezgbkor hangolhaté. A vizsgdlni kivént
minta radidfrekvencids komplex szuszceptibilitisdt tgy hatdrozzuk meg, hogy
megmérjiik a rezgdkor paramétereit a minta nélkiil, majd a tekercsbe behelyezett
mintdval, s a paraméterekben okozott valtozdsbdl szdmitjuk ki. A tovdbbiakban
csak a rezgOkor staciondrius vélaszat vizsgdljuk. Az elektromagneses
mennyiségeket mint komplex vektorokat kezeljik. Ha az L induktivitdsu
tekercsben I, dram folyik, a generalt @ fluxus ® = [,-L nagysdgu, a rezg0kor
sarkain a mérhetd fesziiltség pedig:

Uy =ioll,.

Ha minta is van a tekercsben és a minta jelenléte miatti jarulékos fluxus-
kapcsolodas @, a rezgdkor sarkain mérhetd fesziiltség mdodosul:

, D,
Ur=ioll, +—".
- dt

Legyen H,;= k-I;, a tekercsben foly6 dram éaltal generalt magneses tér, ahol
k a tekercs geometriai alakjatdl fiiggd allandd, amit numerikus szdmoldssal
konnyen meghatarozhatunk és audiofrekvencids méréssel ellendrizhetiink. Ebben
a térben a V térfogati és X szuszceptibilitdsi minta m,, = H,, X V mdgneses
momentummal rendelkezik (feltéve, hogy a minta magnesezettsége homogén és

alakja ellipszoid és X a lemdgnesezési faktorral korrigdlt magneses
szuszceptibilitds). Ez a magneses momentum megvéltoztatja a tekercsben
mérhetd mdgneses fluxust @, = m,-uy-f értékkel, ahol B egy csatoldsi dllandét,
mely a tekercs és a minta geometriai paramétereitdl, valamint az egymdshoz
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viszonyitott helyzetiiktdl fiigg. Ez a mennyiség is numerikus szdmitdssal
hatdrozhat6 meg. Tehdt a minta bevitele a tekercsbe

D, = myugf = X k-1, V-uof magneses fluxus valtozast eredményez. Ebbodl
latszik, hogy a f csatolasi allandé tisztdn valés X esetén f=kVuypX kolcsonos
indukcids egyiitthato jellegli mennyiség.

A komplex szuszceptibilitds X = X'- 1 X" alakjit figyelembe véve a fenti
Osszefiiggésekbol kapjuk, hogy dL=poBkV X' és dr=pofkoV X", vagyis a rezg6kori
induktivitds és ellendlldas megvaltozasdnak mérésével kozvetleniil kaphatunk
informdciét a minta szuszceptibilitdsara. A méréstechnikai feladat tehat ezen két
mennyiség folyamatos monitorozésa.

A rezgdkdr meghajtasdra szolgdld U, fesziiltség mérését a gerjesztd aram
amplitidéjanak meghatarozdsdra haszndljuk. Az RF generdator 4alland6
amplitid6ji gerjesztd dramot biztosit, de a parhuzamos rezgdkor altal jelentett
terhelés a homérséklet fiiggvényében valtozhat. Ezért a tényleges meghajté dram
amplitidéja is, kis mértékben ugyan, de valtozhat. Az U, fesziiltséggel
folyamatosan monitorozzuk a gerjeszté dram amplitidéjat, mivel a rezgékor r
effektiv ellendllasdnak kiszdmoldsdhoz sziikség van az U, aktudlis értékére. A
rezgdkor sarkain mérhetd fesziiltséget U,-vel jeloljiik. A rezgdkor teljes ohmikus
veszteségét az induktivitdssal sorba kapcsolt r effektiv veszteségi ellendlldssal
vesszilkk figyelembe. A Cy kapacitds a korben 1évé varicap tipusd didda
kapacitdsat jeloli, melynek pontos értékét a Vr fesziiltség segitségével tudjuk
beallitani. A Vg fesziiltséghez tartozé kapacitds értékeket az aldbbi eljaras
segitségével hatdroztuk meg: a varicap diédat egy feliildteresztd sziird
kondenzétoraként alkalmaztuk, majd a feliilateresztdé sziird atvitelét leird
karakterisztika felhasznaldsdval meghataroztuk a C=C(Vr ) fiiggvényt (7.4bra).
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50€2 generator

C) Cy

7. abra.
A varicap dioddk fesziiltségfiiggo kapacitdasdnak meghatdrozdsdra
kidolgozott méré elrendezés.

A feliilateresztd szlird datviteli fliggvényét a kovetkezd Osszefiiggés
hatdrozza meg:

-

1
" orc

ahol w a vdéltakoz6 dramu jel korfekvencidja, R és C a feliilateresztd sziird
ellendlldsa és kapacitdsa. Uy fesziiltség megadja |A| értékét, melyet adott
varicap fesziiltség (-(1+10) V kozotti érték) esetén 6+14 MHz frekvencia
értékekre hataroztunk meg. Ismerve az atviteli fiiggvényt, tovdbba R értékét 50
Ohm-nak tekintve meg tudjuk hatdrozni, hogy egy adott varicap fesziiltség esetén
a frekvencia fiiggvényében hogyan véltozik a varicap didda kapacitisa. A
mérésekbdl lathatd, ha a frekvencia fliggvényében dbrazoljuk a varicap diddak
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kapacitasat allandd fesziiltségli eldfeszités mellett, j6 kozelitéssel egyenest
kapunk.

3 Varicap mérés, U=-1V

[6)]
w

(&) ()] (&)
o — N
— T T T

Kapacitas (pF)
5 &

Y =56,8-7,1+10"X

N
hy
T

I

<3}
—
1

6.0x10° 8.0x10° 1.0x107 1.2x10"  1.4x10"
Frekvencia (Hz)

8. abra.
A 3 db pdrhuzamosan kotott varicap diéda kapacitdsa a frekvencia
fiiggvényében -1 Volt eldfeszités esetén.

Ezt a mérési sorozatot kiilonbozd fesziiltségekre elvégezve meg tudtuk
hatdrozni, hogy egy adott frekvencidn az el6feszitd fesziiltség fiiggvényében
hogyan alakul a parhuzamosan bekotott varicap didddk kapacitdsa. Szamunkra
jelenleg technikailag biztositott frekvenciatartomidnyban egy 9,5 MHz-es
frekvencidn tizemelé RF szuszceptométer magvaldsitdsa volt az elérhetd cél.
Ezért meghataroztuk, hogy 9,5 MHz frekvencidn a varicap kapacitdsa hogyan
fligg az eldfeszitd fesziiltségtdl. A fiiggvényt harmadfokd polinom formaban
adjuk meg:

Cy=59,99+11,78*V+1,177% V7 +0,0485% V.
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A fliggvény menetét a 9. dbrdn szemléltetésképpen abrazoltuk is.

55 . - . - . - T
50 |
45|
40!
35| 3 Varicap mérés

30 [
o5 |
20 [
15|
10

Kapacitas (pF)

—10I—8I—6I—4I—2IO
FeszUlltség (V)

9. abra.
A 3 db pdrhuzamosan kotott varicap didda kapacitdsa a fesziiltség
fiiggvényében.

A viltakozé dramu szuszceptibilitds komplex mennyiség. A valds és
képzetes része egyiittesen jellemzi az anyag madagneses tulajdonsigait. A
nagyfrekvencids szuszceptibilitds esetében sincs ez masképp. Ezért a mérés célja
az, hogy meghatdrozzuk a minta id6ben viltoz6 mdgneses momentumdnak
nagysdgat és fazisszogét a kiilsd gerjesztd térhez képest, amelyekbdl a
szuszceptibilitds valds és képzetes részét hatdrozhatjuk meg. Ennek érdekében
két fesziiltség értéket mériink, az U; és U, fesziiltséget. Az U, fesziiltség a
rezgokort meghajtod jel fesziiltsége, az U, fesziiltség pedig a rezgdkor sarkain
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mért fesziiltség (a 6. abran feltiintetett elvi mérési elrendezésen mindkét értéket
jeloltiik).

Az U, fesziiltséget tekintjiik a referencia jelnek, az U, és U, jel fazisa kozti
kiilonbséget tekintjiik a mért jel fazisszogének. Technikailag a nagy frekvencia
miatt az U; és U, -t direkt mdédon nem egyszeri megmérni. Ezért a
nagyfrekvencids erdsitokkel feldolgozott jeleket kiilon-kiilon 6sszeszorozzuk egy
masik, a nagyfrekvencias jel frekvencidjatdl kissé kiillonbozd frekvencidju jellel
és a eredményként elddllé kiilonbségi frekvencidju jeleket értékeljitk ki.
Matematikailag ez az aldbbi médon irhat6 le:

A referencia jelet szolgaltaté U, jel esetében
legyen a referencia jel A sin (a)lt ) , a helyi oszcillator jele pedig
Bsin (wzt + (01) ,ahol A és B ajelek amplitidéi, w, és w, a korfrekven-
cidk, ¢, pedig a két jel kozotti faziskiilonbség.

AB AB )
Szorzatuk TCOS[¢1 — (0, —w, )t] - 7cos[¢1 +(w, + o, )t] alaka.

A minta tulajdonsagairdl informéciot hordozé U, jel esetében
legyen a referencia jel A’sin (a)lt + @, ), a helyi oszcillator jele ugyancsak

B sin(a)zt + ¢, ).

Szorzatuk A’B[sin (@, +@,)+cos(p, — @, )+sin [(a)1 + @, )]+ cos[(a)1 -, )|
alaku lesz.

Léthat6, hogy mind a két jel esetében van egy nagyfrekvencids tag, ahol a
két frekvencia Osszege szerepel, valamint egy kisfrekvencids 0Osszetevo,
amelyben a két frekvencia kiillonbsége szerepel. A mérOrendszerbe beépitett
alulateresztd sziir@ szerepe az, hogy a nagyfrekvencids Osszetevdket kisziirje és
csak a kisfrekvencids jeleket engedje at, melyeket egy audidfrekveids Lock-in
analizator mér fel tud dolgozni. Mig a Lock-in analizdtor referencia csatorndjara
az U, jelbdl kikevert jelet, addig a jel csatorndjara az U, jelet vezetjiikk. A Lock-in
analizdtor 'Quadrature’ kimenetével egy integrdtoron keresztill negativ
visszacsatoldst alkalmazva a parhuzamos rezgdkorben elhelyezett varicap diéddk
kapacitasit vezéreljik ugy, hogy a 'Quadrature’ értéke zérus legyen. Ezzel
elérjiik, hogy a rezg6kdr mindig a rezonancia frekvencidn iizemel és a varicap
diéddk hangoldsara alkalmazand6 vezérld fesziiltség értéke csak a tekercsbe
helyezett minta magneses tulajdonsagétdl fiigg.



42

Ha valamilyen anyagot helyeziink a rezgdkor tekercsébe, akkor
megvaltozik a tekercs induktivitidsa és rezonancia frekvencidja. Célunk a minta
altal okozott rezonancia frekvencia eltol6ddds mérésével a minta komplex
szuszceptibilitdsa valds részének a meghatdrozdsa. A képzetes része a rezgdkor
veszteségébdl hatdrozhaté meg. A rezgdkornek minta nélkiili veszteségét egy, a
tekerccsel sorba kapcsolt r ellendlldssal szoktuk figyelembe venni. Ezen az
ellenalldson disszipdl6dé energia ekvivalens a rezgékor veszteségével, ami <rl,°>
nagysdgi. Ha mintéat helyeziink a tekercs belsejébe, akkor a mintdban fellépd
energiadisszip4cid miatt megnd a rezgdkor vesztesége, ami r novekedését jelenti:
r—r+or. A r I,>> energiaveszteség novekmény pedig lerontja a rezgékor jésagi
tényezdjét és a rezgdkoron mért fesziiltség a rezonancia frekvencidn lecsokken.

3.3 Az elektronikai jelfeldolgozo egység felépitése

Az elektronikai jelfeldolgozd és vezérld rendszer a kdvetkezd feladatokat
latja el:
1. Biztositja az RF elektronikus egység RF meghajtasat, szabalyo-

z4sat és tapellatasat.

2. Fogadja az RF elektronikus egység kimendjeleit és azokat feldol-
gozza, elddllitja az RF rezgOkor rezonancidn tartdsdhoz sziikséges szabalyozé
fesziiltséget.

3. A feldolgozott kimend jeleket kondiciondlja a szamitogépes fel-
dolgozas igényének megfelelden.

4. Vezérli a 1égmagos elektromdgnes tapegységet, fogadja a mégnes
dramdra vonatkoz6 analég informaciot.

5. Miikodteti a minta mozgatdsét biztosito elektromagnest.
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10. abra.
A mérdelrendezés elektronikai blokksémdja.



44

4 Sajat eredmények

4.1 Nanokrisztallitos ferromdgneses anyagok

A nanokristdlyos anyagok madagneses tulajdonsdgaikban jelentdsen
kiilonboznek a polikristaly és egykristdly szerkezetli anyagokétdl. Kiilondsen az
alacsonyhOmérsékleti viselkedés az, amiben jelentds lehet a kiilonbség. Egy adott
hémérsékleten a szemcsék kozotti kolcsonhatds miatt az anyagban befagy a
magneses szerkezet, mely hossziidejli relaxdcidval egyre kedvezObb energetikai
allapotot igyekszik felvenni. Az anyag kémiai Osszetétele és belsd szerkezete az,
ami meghatarozza ezt a folyamatot.

Golyésmalomban  Orolt nanokristdlyos szerkezetli vas mdgneses
szerkezetének vizsgalatir6l E. Bonetti és szerzotarsai publikdltdk az ered-
ményeiket 1999-ben [3]. Azt taldltak, hogy 70 K ala csokkentve a hodmérsékletet,
az anyag ferromdgneses allapotbdl dtmegy klaszter-liveg édllapotba. A mégneses
viselkedést a ferromdgneses szemcséket egymdstdl elvdlasztd, magneses
szempontbdl eltérd tulajdonsdgu szemcsehatdr réteg szerepével magyardztak. A
klaszter-liveg dllapot kialakuldsdra feltételezték, hogy ezen szemcsehatdr
rétegben is végbemegy egy paramagneses/spin-iiveg féazisatalakulds a
hatdrfeliileti anizotrépia miatt. Nem vizsgdltdk a szerepét a hatdrfeliileti
szennyezOdésnek, tovabbad egy elég kiilonds mérési eredményt is kozoltek a
rendszer FC és ZFC magnesezettség homérséklet fiiggésére. Ez utdbbi
eredményiiket szemléltetem a 11. dbran. E szerint a FC és ZFC allapotok kozott
mar a szobahdmérsékleten Oridsi kiilonbség van, ami érthetetlen volt szamunkra.
Lényegében ez inspirdlt benniinket a sajit kisérleteink elvégzésére, mivel a
nyilvdnvalé ellentmonddsra magyarizatot szerettiink volna kapni.
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11. abra.

Fe nanokristdlyos anyag mdgnesezettségének mérése FC és ZFC modon
prepardlt termodinamikai dllapotokban. A mdgnesezettség mérése 50 Oe
erdsségii mdgneses térben tortént [3].

Meéréseinket tiszta nanokristdlyos Fe anyagon hajtottuk végre. Két mintat
készitettiink az ATOMKI rontgenspektroszkdpiai laboratériumédban megtaldlhat6
0rl6 malom segitségével 99,9 % tisztasagu, 325 mesh finomsdgu vasporbdl, mint
kiinduldsi anyagb6l. Mig az egyiket 10° mbar nagysagi vakuumban 6roltiik, a
madsikat 1 bar nyomadsu tiszta hélium gdzban. Az 6sszedrolt porokbdl tablettdkat
készitettiink, hogy a szemcsék ne mozogjanak a mérés alatt. Az datlagos
szemcseméret 20 nm volt a vdkuumban 6rolt, €és 30 nm a hélium gdzban Orolt
mintdban. Rontgenanalitikai méréssel megéllapitottuk, hogy az Orlés folyaman a
malombdl 2 % krém szennyezd keriilt az anyagba. Mégnesezettség mérésiinket
‘extract'-ciés magnetométerrel a szupravezetd magneses kriosztdtban végeztiik.
ZFC mérés eldtt a mintdkat gondosan lemagneseztiik, i{gy a magneses eldéletiik
nem zavarta a mérési eredményeket.
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Folyékony hélium Goly6smalom

12.abra.
A mintakészité berendezésiink.

A maégnesezettségek homérsékletfiiggését mutatja a 13. dbra. A ZFC
gorbék esetében a mintdk hiitése a legalacsonyabb hdmérsékletig nulla magneses
térben tortént, majd a magnesezettségek mérése 5, 10 és 20 mT magneses térben,
mikdzben a hdmérséklet folyamatosan nott. Elérve a maximalis hdmérsékletet, a
tér véltozatlan értéke mellett ismételt hilitésekor rogzitettiilk a FC magnesezettség
értékeket.
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13. abra.
Golyosmalomban orolt nanoszerkezetii vas mdgnesezettségének
homérséklet fiiggése FC és ZFC esetekben, kiilonbdzo mdgneses tereket
alkalmazva. A betét dbra a mdgnesezettség relaxdciojdat mutatja 20 perc alatt.

A ZFC/FC éllapotok ilyen tipusi viselkedése a mdagneses rendszerben
meglévd frusztraciokra és spin-iiveg szerkezetre utal. Nyilvdnvald, hogy a
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hémérsékletet novelve, majd a maximadlis érték elérése utdn ismét csokkentve, a
maximadlis értéknél nem 1ép fel ugrdsszerti valtozas a rendszer dllapotdban mint
azt [3]-ban allitottdk. Ez anndl is inkabb {gy van, mivel mérésiinkben a maximalis
hémérséklet is eseti érték, a minta bels6 fizikai paramétereitdl nem fiigghet. Az
FC és ZFC gorbék szétvdldsa a spin-liveg dllapot kialakuldsat jellemzd
bifurkaciés pontban kovetkezik be, ami jéval 300 K felett van. A bifurkaciés
pont kisérleti meghatarozdsa a rendelkezésiinkre all6 kisérleti feltételekkel sajnos
nem volt lehetséges. Az livegallapotra jellemzd metastabil energiadllapot kisérleti
kimutatdsdit a madagnesezettség iddbeli  valtozdsdnak mérésével lehet
megvaldsitani. A lehiités utdn a célhOmérsékleten stabilizdlva a minta
homérsékletét, majd mérve a magnesezettséget egy adott mdgneses térben,
relax4cidt tapasztalunk, mivel a rendszer a végleges stabil energia dllapotdba nem
pillanatszeriien jut el. Ezt a folyamatot l4tjuk a 13. 4dbra betét grafikonjdn, vagy a
14. abrén.

I ® vakuumban orolt
®  héliumban o6rolt
34 -
3 _
5 2l M(t)=a+k*log(t)
o0
:% i ]
o
9 321 i
5
=) L i
&
= 31} i
AB=(200-50) Gauss = 150 Gauss
- T=21K .
3,0 L A | L Lol L Lo
10 100 1000 10000
1d6 (s)
14. abra.

A kiilonboz6 médon prepardlt mintdk mdgnesezettségeinek relaxdcidja. A
hiités folyamdn alkalmazott 200 G kiilsé mdgneses teret a 21 K célhémérséklet
elérése utdn lépcsdszeriien csokkentettiik 50 G-ra.
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A relaxécié logaritmikus fiiggvény szerint irhat6 le, ami a bevezetésben
leirtaknak megfelelden azt jelenti, hogy a magneses részecskék kozotti kollektiv
kolcsonhatds hatdrozza meg energiadllapotukat. A 14. abrdn feltiintetett &
egylitthat6 fiigg nemcsak a AB magneses tér valtozast6l, de a hdmérséklettdl is.
Ez az 4llitasunk is ellentmond a [3]-as kézleményben leirtakkal, ahol a szerzdk a
relaxdciés folyamat hdémérséklettdl valé  fliggetlenségét  bizonyitjak.
Eredményiink helyessége inkdbb valdszini, mivel kissé nehezen lenne
értelmezhetd olyan folyamat nanoszerkezetli médgneses anyagban, ahol a
relaxdcié aktivaciés energidja homérséklet fiiggetlen. Tovabbi mérésekkel
megdllapitottuk azt is, hogy a relaxicié sebessége fiiggetlen az alkalmazott
térvéltozds irdnyatdl, csak a térvaltozas nagysdga hatdrozza meg.

0.14 T T T T T T T
012 L ® sample A ]
O sample B
010+ 1
T=21 K
e 0.08F ]
g
g 0.06 - E
“ o.04} ;
0.02 F J
unu L 1 1 L 1 1 1
4 6 8 10 12 14 16 18
AB[(mT)
15. abra.

A kiilonbozé modon prepardlt mintdk relaxdcios sebességét jellemzd k
egyiitthato a térerdosség vdltozds fiiggvényében.

A ZFC magnesezettség homérsékletfiiggése is a magneses rendszer belsd
tulajdonsdgaira ad felvildgositast. Ezért kiillonbdz6 méagneses terekben rogzitettiik
a magnesezettség valtozasat 4,2 K és 280 K homérséklettartomanyban dgy, hogy
a mintat el6zdéleg nulla magneses térben hiitottilk le. Természetesen minden
egyes ZFC fiiggvényhez meghataroztuk az FC parjat is. A mérési eredményt a
16. 4brdn szemléltetem. Miutdn 280 K hdmérsékleten Osszenormdltam az
adatokat, a magneses tér hatdsa nyilvanvalova valt: a migneses tér novelésével
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magneses tér novelésével eltlinik. De eltiinik akkor is, ha hékezelést végziink a
mintdn. Abban a mintdban, melyet vdkuumban &llitottunk eld, nagyobb volt az
FC/ZFC allapotok kozotti kiillonbség, mint amelyiket tiszta hélium gazban
Oroltiink. Vagyis ez a jelenség a nanoszerkezet kialakuldsdval és az oxigén
jelenlétével magyardzhatd. Az 6rlés folyamdn a szemcsék kozotti hatarréteg
oxigén dds lesz, mely szuperparamigneses kolcsonhatdst kozvetit a
nanoszerkezet szemcséi kozott egy bizonyos blokkolasi hdmérséklet felett.
Hasonl6 jelenséget tapasztaltak oxigénben kezelt vas nanoszerkezetekben méasok
is [29].

4.2 EuSrCoO és LaSrCoO perovszkit anyagok

A méréseinkhez haszndlt LajgSro,Fe,Co;055 (x=0.025, 0.05, 0.1, 0.15,
0.2, 0.3) mintdkat Barman és munkatdrsai szokvidnyos kerdmia elddllitasi
eljarassal készitették. A sztochiometriai ardnynak megfelelé La,0;, SrCOs;, Fe,O;
és Co3;0, anyagokat jol osszekeverték desztilllt etanollal és a keveréket hosszi
1dOn keresztiil homogenizéltdk. Ezutdn szaritottdk, majd 24 Ordn keresztiil
levegébn 1073 K-en kalcinaltdk. A kalcindlt port Orolték, majd hirom tonna
nyomdssal tabletta formaba préselték és levegén 1273 K hdmérsékleten
szinterelték. Ezt a folyamatot a jobb kristdlyosodds érdekében legaldbb
haromszor megismételték. A mintdkat végiil 1473 K-en szinterelték. A gyartas
utin a mintdkon végrehajtott rontgendiffrakciés (XRD) vizsgdlatok egyfazisd
perovszkit struktdrat mutattak.

Az AC szuszceptibilitds mérésekhez 15+25 mg tomegli mintdkat
hasznaltunk H,. ~300 A/m térerd mellett 133 Hz, 1 kHz és 10 kHz frekvenciakon,
5-250 K intervallumban a hdémérsékletet mindig 1 K/perc sebességgel
folyamatosan valtoztatva. A 2.5, 10 és 30% Fe doppoldsi mintdkon rezgdmintas
magnetométerrel 50 G térerd mellett alacsonyterti DC ZFC (zero-field-cooled) és
FC (field-cooled) magnesezettség mérést is végeztiink.

A 2,5% Fe tartalmi mintdra felvett DC szuszceptibilitds gérbét mutatja az
17. dbra, mikézben nulla térben valé hiités utdn 50 G térben felmelegitjiik 5 K-rdl
270 K-re (ZFC), majd ugyanabban a térben visszahitjiikk 5 K-re. A hdmérséklet
csokkenésével, ~150-160 K kornyékén a ZFC szuszceptibilitdis meredeken
emelkedik, majd kevésbé meredeken csokken 53 K-ig. Megjegyzendd, hogy 50 K
alatt a csokkenés meredeksége nd. A ZFC és FC szuszceptibilitdsok értékei 153
K kornyékén és folotte egyenldek. 150 K alatt a hdmérséklet csokkenésével az
FC szuszceptibilitds tovabbra is meredeken nd egészen 58 K-ig, de a novekedés
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sebessége enyhe csokkenést mutat 140 K kornyékén. 53 K-en a ndvekedés dtcsap
egy relative lasstibb valtozasba.

Az M(T)-ben tapasztalt trendek hasonléak az M. Itoh és munkatdrsai [30]
altal publikdlt eredményekhez. A magnesezettségben tapasztalt meredek
novekedést a véges hatdtdvolsdgd ferromdgneses rend (csatolédds?)
megjelenéséhez kotjilkk, mely a kvdazikritikus T. hémérséklet koriil klaszterek
formalédasahoz vezet. T.~150 K alatt nagy Mgc €s Mzgc killonbségbdl a valddi
hosszutavi rend hidnya a szembeotld. Az 50 K kornyéki dM/dT valtozas a
klaszterek sztatikus térbeni befagydsdra utalhat. Klasszikus spiniivegekben az
irreverzibilitds a T befagydsi hdmérsékleten egy csaknem homérséklet fiiggetlen
Mgc—vel kezdddik, mikdézben az Mzgc alacsonyabb homérsékleteken csokken. Az
Mirc és Mzrc kiilonbsége klaszteriivegben a spiniiveg fazishoz (ami megfelel
x<0,2-nek a La;,Sr,CoOs-ban) képest elég alacsony hdémérsékleten sokkal
nagyobb. Ez a nagy remanencia a klasztereken beliili révid hatétavolsagi
ferromagneses rendezddésre utal.



53

1.5 - . - T
o FC
3 N
51 0Fr \\ 4
(@) .
P N
5 \
005} \\ i
q') ]
- \
(@)
\Q
=
0.0 ' - ' -
0 100 200 300

H&mérséklet (K)

17. abra.
A LaysSro Feq 025C00.97505.6 minta tér nélkiil hiitott (ZFC) és a térben hiitott
(FC) DC mdgmeses szuszceptibilitdsanak homérsékletfiiggése.Bpc =50 Gauss

Az AC szuszceptibiltds mérésekkel részletesebb betekintést nyeriink a spin
befagyas dinamikdjaba. A mérés értékelése eldtt megjegyezziik, hogy egy rovid
tavi kolcsonhatdsokbdl kialakult klaszterek rendszerében, a befagyds a lokdlis
anizotrépia 4ltal indukdlt energiagit legyd6zésének valdszinliségétol fiigg. A
hémérséklet csokkenésével Trnél egy anomadlia jelenik meg az AC
Masrészrol a széles klaszterméreteloszlds miatt a relaxacids iddspektrum is
széles, ezért az AC szuszceptibilitdis maximuma egyfajta atlaga az eloszlas
legnagyobb relaxacids iddinek.

Ezt eldrebocsatva az 18. dbrdn tiintettik fel a szuszceptibilitds
homérsékletfiiggését a kiilonboz6 mértékben Fe doppolt mintdkra.
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18. abra.
A szuszceptibilitds valos részének viltozdsa a vasdoppolds és a
homérséklet fiiggvényében a Lay ¢Sty Fe,Co;.,03 mintdkra, x=0.025, 0.05, 0.1,
0.15.Hyc =370 A/m.
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A 2,5%-0s vasdoppoldsi mintdban a X’ meredeken novekszik a rovid tavi
ferromagneses rend kialakuldsra utalva T.-nél. Ezutin a szuszceptibilitds
csokken, majd Ty = 50 K koérnyékén egy djabb cstiicsot mutat. Mindkét cstcs
amplitidéja jelentds frekvenciafiiggést mutat. Az alsé csiics hdmérséklete
jelentdsen fiigg a frekvencidtdl. Megjegyzendd, hogy a szokdsos
paramdgneses/ferromagneses atalakuldsokkal szemben a T, kornyéki cstcs is
enyhén frekvenciafiiggd.
ax
dTr
csokken és az atmeneti tartomdny szélessége nd. Az alsé csics homérséklete
gyakorlatilag véltozatlan marad. A szuszceptibilitds a fels6 csics felett is
fokozatosan frekvenciafiiggdvé vdalik. 15%-os vasdoppoldsndl a felsd cstics
eltinik és Osszeolvad az als6 csuccsal, az AC szuszceptibilitds amplitidéja
jelentdsen csokken és a szuszceptibilitds gorbe a spiniivegekre jellemzd 'cusp'
jelleget kezdi felvenni.

A csucshomérséklet frekvenciafiiggd eltoldddsa jellemezhetd a

Novelve a vasdoppolds mértékét a T, tigy csokken, hogy koézben a is

konvenciondlis kritikus lassuldssal a T/Ty=(Te/Ts-1)™" Osszefiiggés szerint. Az
Osszefiiggéssel vald jo egyezést mutatja a kovetkezd dbra a 2,5% (kor) és 5%-os
(hdromszog) vastartalmi mintdk felsd csicsaira.
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-2,6 -2,5 2,4 2,3 -2,2 -2,1 -2,0 -1,9 -1,8
log, [(T/T-1)]
19. abra.
A csiicshomérséklet frekvenciafiiggo eltoloddsa.
Fe Also csudcs Felso csucs
tartalom | T¢ (K) | 1 (s) v Ts(K) 7o(s) v
2.5% 59,6 9,3-10" 52 1452 1,51-10°" 6,6
5% Nem értékelhetd 121,5 1,10-10" 4.4
10% Nem értékelhetd 95,2 3,3-10™" 4.1
15% 51 3,8:10™" 7.1 Nem értékelhetd

5. tablazat.

Az 0sszes csucsra kapott illesztési paraméterek.
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A kapott iivegesedési értékek teljesen realisztikusnak tiinnek a Tg nulla
frekvencidra val6 extrapoldcidjaval. A felsd cstcs exponense trendszeriien
csokken a doppolédssal. Meg kell azonban jegyezni, hogy a kapott zv értékek elég
alacsonynak. La, ,Sr,CoO; spiniivegre Wu [15] tipikusan 9-10 kozott értékeket
ad meg, mig spin-klaszteriivegre [31] szerint zv~9,5-11,5 kozotti érték. A 2,5%
Fe doppoldsos mintihoz tartozé Tg-nél a 1~10"" s nagysdgrend egyértelmiien
jelzi a nagy klasztermérethez tartozd lassi dinamikat, ugyanakkor a 2,5%-os
minta T.-jénél kapott id6 irredlisnak tlinik annak fényében, hogy az atomi spin-
atfordulds ideje 107" s nagysagrendii.

A X'"(T) fuggvény a X'(T)-hez hasonléan két maximumot mutat, egy
enyhén frekvenciafiiggét kozvetleniil T, alatt és egy erésebben frekvenciafiiggot
Ty ~ 50K < T. kornyékén. A Ty kornyéki frekvenciafiiggd maximum a
ferromdgneses dllapoton beliili dinamikus spinbefagydst indikdlja. A csicsok
frekvenciafiiggését szamszerlisitve a g=AT¢/[TA(logo[f])] értékkel az aldbbi
tdblazatban feltiintetett adatokat kaptuk.

Fe [%] >
T~50 K-es csucs Felso csucs - T¢
2,5 0,042 0,0056
5 0,024 0,01
10 0,04 0,025
15 0,006

6. tablazat.
A g paraméterfiiggése a vas koncentrdciojdtol.

Az adatok értékeléséhez megjegyezziik, hogy spiniivegekben tipikusan
g~0,005-0,01 értékeket taldltak [32]. A ritkafoldfém helyen doppolt manganitok
2<0,05-6t mutatnak [33], [34], [35] g~0,03-0,06-ot taldltak a LaysSrosCoO;
klaszteriivegben [36].

Ezek alapjdn a felsé csics paraméterei a spiniivegekre jellemzd
tartomdanyban vannak, és a vasdoppolds hatdsdra fokozatosan novekszenek. Az
alsé csics paraméterei inkabb a klaszteriivegre jellemz6 értékeket mutatjak. 15%-
os vasdoppolasndl a felsé csics megszlinik, és az alsé cstics g paramétere
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ugrasszerien a spiniivegre jellemzd értékre esik vissza. Ez a nagy véltds, a
La;.,Sr,CoO; beli yq=0.18 kritikus Sr doppoldsi szinthez hasonldan,
valésziniisithetéen egy FM/SG fazishatart jelol az Lag gSrgoFe i Coy il Os—ban,
ahol 0,1<x;,;<0.15.

Az anyag madagneses dinamikdjanak tovabbi jellemzésére a relaxdcios
folyamatot el0szor az Arrhénius-tipusd fiiggvénnyel illesztettiik. Az igy kapott
eredmények fizikailag értelmetlenek voltak (pl. ©~10"" s), tehat a rendszer
tapasztalt viselkedése nem irhatd le nem kolcsonhaté mdégneses entitdsok
egylitteseként. Az interakciok hatdsdnak jellemzésére ezért a Vogel-Fulcher (VF)
kozelitést hasznaltuk. Az egyes paraméterek illesztett értékeit az aldbbi tabldzat
fels6 része tartalmazza. A tdblazat alsé részén a T.hez dujraiterdltuk az
eredményeket és a VF illesztéshez bemend paraméterként a dinamikus
skalazasbol kapott -t hasznaltuk.

Fe Also cstucs Felso cstcs
tartalom | T, (K) (s) Ulks (K) | To(K) (s) U/ks (K)
2,5% 40 510" 230 132 2:10" | 150-180
5% 425 | 1,210 150 108 1,4-10" | 150-170
10% 38 2:10" 203 74 1-10™" 219
15% 49 510" 19 Nincs cstcs
2,5% 123 1,510 623
5% 110,2 1,1-10" 152
10% 75,2 310" 181
15% Nincs cstcs

7. tablazat.
A Vogel-Fulcher kozelitéssel kapott eredmények.

Végezetill foglaljuk Ossze, hogy milyen mikroszkopikus fizikai képpel
értelmezhetjiik a kapott eredmények. A vasmentes minta az Gsszetétele szerinti
SG/FM féazishatdron volt, benne léteztek a még nem perkoldlédott méagneses
klasztereknek valamilyen adott atlagos mérettel és méreteloszldssal. Homogén
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minta ferromdgnesessége ardnyos a klaszterek méretével. A hdémérséklet
csokkenésével a klasztereken beliil lejatszodik a PM/FM 4dtmenet és ezek utin
valamilyen alacsonyabb hdmérsékleten a klaszterek befagynak. Ezt a
klaszteriiveg jelleget mutatja az alsé csics. Az mintadsszetétel szerinti SG/FM
fazishatdr miatt a klaszterek jelentésen érzik az AF matrix hatdsat, ezért a
klaszterképzddési csucs is frekvenciafiiggd.

Ha a klasztereket darabolom, a mignesezhetd térfogat egy része elveszik, a
klaszterek feliileti ardnya megnd és nagyobb lesz a frusztricid a feliileti AF
kolcsonhatdsok miatt. Ez az effektus a g ndvekedésének irdnydba hat. Masrészrol
a klaszterek daraboldsdval nem csak az dtlagos klaszterméret csokken, hanem a
méreteloszlés is szélesedik. Emiatt szélesednek a magnesezettségi gorbék (az FM
jelleg megsziinését jelezve) és szélesedik az AC gorbék felfutdsa. Ez a folyamat
is a felsd csucs g paraméterének novekedése iranydba hat.

A ferromdgneses jelleg megsziinése utdn a CG (spin-klaszteriiveg)
befagyasi csucs g paraméterének értékében ugrasszerli csokkenés figyelheté meg
egy SG fazisra jellemzd értékre.

Mivel a fenti folyamatokat figyeltiilk meg, ezek szerint a Fe doppolds rontja
a mdgneses korreldcids hosszat. A kobaltitban az azonos spin dllapot ellenére
Co** nem helyettesithetd Fe’*-al. Ellenben figyelemre mélté, hogy a SG jelleg
teljes megjelenése eldtt nagyon sok vasat elbir a minta, amely mdr vas nélkiil is
eredendden az Osszetétel szerinti SG/FM féazishatdron volt.

Tovabbi kérdés, hogyan viszonyulnak egymdshoz egy adott T
hémérsékleten a  kiilébnb6zo idéablakokban (frekvencidkon) mért

szuszceptibilitdsok. A vizsgalt 5-260 K homérséklet intervallumban az X'(®,T)
szuszceptibilitds adatok tilnyomé része egy adott homérsékleten linedrisan
skdldzhaté In(1/f)-el (14sd 20. é&bra) a tobbi rész pedig az un. stretched
exponenciélis formdval irhato le.
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20. abra.
1/f —es skdldzds 120 K kornyékén, 2,5 % Fe doppolds esetén.

A jelenség magyardzatdhoz megjegyezziik, hogy nem kolcsonhat6
rendszerre vonatkozé DC magneses relaxdciés mérésekbdl ismert, hogy
amennyiben a relaxaciét csak termikus effektusok okozzdk, akkor a relaxacids
adatok M(t)~T-In(t/Ty) szerint skédldzhatok. Ez az analizis azon a tényen alapul,
hogy T hdmérsékleten a t id0 alatti mignesezettség véltozds az U=kgT-In(t/T))
nagysdgrendll gat legy6zése ttjan jon 1étre [37]. Nagyon rovid és nagyon hosszu
varakozasi idok esetén azonban spiniivegre is a klasszikus DC relaxacids
kisérletekkel M(t)~log(t) idofiiggéssel jellemezhetd kvdziegyenstlyi dinamikét
figyeltek meg, mig a nem-egyensulyi dinamikdra inkdbb az id6fiiggd 'ageing', a
streched exponencidlis forma a jellemzd [32].

A fentiek figyelembe vételével az AC szuszceptipilitds méréseink a
vizsgalt homérsékleti tartomdny nagy részén kvaziegyensilyi dinamikat
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tilkroznek, a nemegyensilyi dinamikaval jellemezheté szakaszok pedig egyfajta
rezsimvaltds nyomai a spinrendszer dinamikdjaban. Ilyen rezsimvéltiasok a
FM/PM fézisatmenet (a klaszterek kialakuldsa), majd pedig alacsonyabb
hémérsékleten a klaszterek befagydsa. Az, hogy valéban torténik-e fazisatmenet,
azt a nemlinedris szuszceptibilitds divergencidjanak és exponensének mérése
utjan lehet eldonteni, melyhez a sziikséges miiszerfejlesztést elkezdtiik.
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4.3 A mdgneses orvényrendszer relaxdcidja Bi,Sr,CaCu,0; -ban

A magas kritikus dtmeneti hdmérséklettel rendelkezd szupravezetoknél
(MHS anyagok) a relaxdciés jelenségek vizsgdlata hangsulyozottan eldtérbe
keriilt. Ennek oka a klasszikus szupravezetoktdl eltéré réteges szerkezetiik,
melyek mind a fluktuécids jelenségek, mind a relaxacid szerepét a szupravezetd
tulajdonsdgok meghatdrozdsiaban erdteljesebbé tették. Széles 4tmeneti
hémérséklet, magneses és elektromos anizotrépia, kis kritikus méagneses tér és
kritikus dram, nagy behatoldsi mélység a mdgneses tér esetében és rovid
koherencia hossz jellemzi ezeket a rendszereket. A bevezetében ismertetett TAFF
és fluxus cstiszas jelenségek igazan kutatott témakorokké csak az MHS anyagok
felfedezése utdn vdltak. A hosszu idejii relaxacids jelenségek a klasszikus
szupravezetoknél is ismertek voltak, pl. a Kim-Anderson-féle kisérletet, mellyel a
fluxus csuszds mértékét kisérletileg sikeriilt meghatdrozni. A relaxécié
kimutathaté mégnesezettség és kritikus aram méréssel egyardnt. A jelenségek,
bar a megnyilvanuldsi forma mds, kozos fizikai hattérrel rendelkeznek.
Nevezetesen, az a tényez0, ami az Orvényrendszer Onszervezddését irdnyitja és
valaszit meghatdrozza, mindkét esetben azonos: ez az 6rvényrendszer rogzitését
eldidézo energia gat. A kritikus dram hossztidejii relaxécidjara Bi,Sr,CaCu,Og
perovszkit szupravezetd esetében példaként emlitenék egy nagyon kifinomult
moédon végrehajtott mérést, melyet a szerzok 1999 és 2002-es kozleményeikben
ismertettek [38]. A kisérletekkel egy olyan késletetési mechanizmust sikeriilt
kimutatni az 1j tipusi szupravezetokben, mely a klasszikus szupravezetok
esetében eddig nem volt megfigyelhetd.

Az MHS anyagokban lejatsz6d6 fluxusmozgdsi mechanizmus megértése
fontos mind alapkutatdsi, mind alkalmazdsi szempontb6l. Szupravezetd
anyagokban a mdigneses fluxus mozgisa a fesziiltség megjelenésével jar, ami
egyuttal energia disszipéciot is jelent. Ezért 1ényeges gyakorlati szempontbdl,
hogy a fesziiltségmentes 4llapot minél nagyobb dramértékig megmaradjon, minél
nagyobb legyen a szupravezetd kritikus drama. A relaxécids jelenségek, tdgabb
értelemben a fluxusmozgds tanulmdnyozdsara komplex AC szuszceptibilitds
méréseket végeztem. Kritikus dram relaxdciéjaval nem foglalkoztam. Méréseimet
ugyanazokon a mintdkon hajtottam végre, amelyeken a kritikus d&ram méréseket
végezték a mar emlitett [38] kozleményekben. Ennek két elénye volt. Egyrészt,
igy biztositva volt szimomra a minta mindsitése, hiszen kémiai, szerkezeti
mindsitések mar rendelkezésemre 4lltak. Madsrészt a kapott eredmények

P4

elektromos transzport mérésekkel torténd 6sszehasonlitdsara is méd kinalkozott.
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A fluxus-folyas (flux-flow) modell szerint a fluxusmozgas dinamikdjat a
magneses indukcidra felirhaté diffizids egyenlet irja le. A 0B/ot = -rotE, j = oE,
B = poH jol ismert elektrodinamikai egyenletek és a p; = 1/c egyenlet
felhaszndldsaval a diffizids egyenlet a OB/ot = Dy AB formdban irhat6 fel, ahol
D Hpc, T)=p{(Hpc,T)/1y a fluxus-folyds diffizids egyiitthat6ja, pr a fluxus-folyas
ellendllasa, Hpc az alkalmazott kiils6 magneses tér. A TAFF -al jellemezhetd
hémérsékleti tartomdnyban az Orvényszdlak mozgdsa U nagysdgd aktivacids
potencidllal rendelkezd termikusan aktivalt difftiziés folyamatnak tekinthetd. Kis
mozgatéerd esetén (kis transzportdram esetén) az Orvényszdlak mozgasa 'flow'
tipusu és az alabbi diffuzids allanddval irhat6 le:

Drarr = prare(Hpe, T)/ 1o = (pfU)/(noksT)-exp(-U/kgT).

A diffizés egyenlet és diffizos egyiitthaté fogalmakat 4ltaldban az atomi
mozgdsok leirdsdra haszndlja a szildrdtestfizika. Az atomi mozgds és az
orvénymozgas kozott nagyon sok hasonldsag van. Sot, a valds anyag szerkezete
és fizikdja, valamint az 6rvényrendszer mint 'vortex anyag' szerkezete és fizikdja
kozott olyan nagy a hasonlésdg, hogy a szakirodalomban ezt a témit ma mér
vortex anyag fizikaként emlitik. Ezért haszndlhatjuk a magneses drvényrendszer
esetében a diffuizids egyiitthaté fogalmat.

J.R. Clem [39] megoldotta ezt a diffuziés egyenletet vdltakoz6 &ramu
magneses térbe helyezett szupravezetd mintdra, és meghatdrozta a valtakozé
dramu tér behatoldsi mélységét a TAFF tartomanyban:

X1AFF = I/Rminta'(DTAFF(HDOT))/znf)”z .

Ruina @ minta geometriai paraméterét jellemzi, f a véltakoz6 dramu tér
frekvencidja. A szamoldst kis amplitid6ji AC terekre végezte el a szerzd. Az
eredménybdl latszik, hogy a tér behatoldsi mélysége és igy a komplex
szuszceptibilitds X' és X" értékei is fliggetlenek az amplitid6tdl. Nagy amplitidé
esetén mds a helyzet. A mdgneses tér behatol az anyagba és a szupravezetd
orvényrendszer lefrdsara a Bean-modellt kell hasznélni.

Kisérleteink eredménye teljesen aldtdmasztja az elméleti szdmolédsokat.
Bi,Sr,CaCu,0Og szupravezetd egykristdly AC szuszceptibilitdsit mértem a
homérséklet, a gerjesztd AC és DC magneses tér fliggvényében (B ||é mind az
AC , mind a DC tér esetében). Az AC szuszceptibilitds a kiils6 gerjesztd térnek a
mintdban 1évé Orvényrendszerre kifejtett hatdsdt méri a keltett kordramon
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keresztiil, ami pedig fiigg az alkalmazott tér amplitidéjatdl és frekvencidjatol. A
21. dbrdan bemutatom a komplex szuszceptibilitds hdmérsékletfiiggését rogzitett
amplitid6 mellett, a 22. dbrdn pedig néhdny rogzitett hdmérsékleten az amplitidé

fliggését. Kis amplitudékndl a X' és X" értékek csaknem fiiggetlenek az

amplitidotol, mig nagy terek esetén erdteljes fliggést mértem. A X" csucsértéke
(Tp-vel jeloljiik) kiilon figyelmet érdemel. Ez az a homérséklet, ahol a
legnagyobb disszipaciot okozza az anyagban az 6rvénymozgas.

1x10™° F

X' [m]

-1x10™°

-2x10™°

% [m]

-3x10™°

-4x1 0-10 L 1 L 1 L 1 L 1 L 1 L 1
30 40 50 60 70 80 90

Hémérséklet [K]

21. abra.
Bi,Sr;CaCu,04 szupravezetd egykristdly komplex
szuszceptibilitasanak homérséklet fiiggése.
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22, abra.
Bi,Sr;CaCu,04 szupravezeto egykristdly komplex szuszceptibilitdsdnak
amplitido fiiggése

Abrizoltam a veszteségi csticshoz tartozé hdmérsékleteket a gerjesztd tér
fliggvényében (23. dbra). A fluxusmozgést jellemzd két tipusti mechanizmus j6l
elkiiloniil egymdstol. Mindkét tartomdnyban Tp az amplitid6tdl hatvanyfiiggvény
szerint fiigg. A nagyobb amplitidéjd tartomdnyban a hatvanykitevd értékére
q=0,75 -6t kaptam. Az AC szuszceptibilitds frekvenciafiiggésébdl a termikus
aktivacidhoz tartozé aktivacids potencidlt is meg tudtam hatdrozni. Nulla kiilsd
DC magneses tér esetén a potencidlgat mélységére 0,75 eV értéket kaptam, mely
az irodalmi értékekkel j6 egyezést mutat [40].
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23. abra.

A Tp homérséklet amplitiidofiiggése. t=Tp/Tc , ahol Tp a legnagyobb
veszteséghez tartozo homérséklet és Tc a szupravezeté GL kritikus homérséklete.
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24. abra.

A Tp homérséklet frekvenciafiiggése.

A nagyfrekvencids szuszceptibilitdis mérésével a célom az Orvénymozgis
dinamikdjdban meglévl relaxdcié tanulmanyozdsa volt. Ugyanazon a mintdn
elvégzett audiofrekvencids és nagyfrekvencids szuszceptibilitds értékek kozott
jelentds kiilonbség tapasztalhatd, amint ezt a 25. dbrdn be is mutatom. Ez
egyrészt amiatt van, hogy a nagyfrekvencias esetben joval kisebb intenzitasu AC
teret tudtam csak alkalmazni technikai okok miatt, masrészt mar ebben a
mérésben is tiikrozddik az Orvényrendszer relaxdcidja. A nagyfrekvencids
rendszer elég gyors ahhoz, hogy az orvények mozgédsdhoz sziikséges idd is
szdmitson. Ezért nagyfrekvencids esetben a megfigyelt homérséklet néhdny
fokkal magasabbnak adddott, az atmeneti homérsékleti tartomdny pedig joval
kisebb lett. Az FC és ZFC allapotok kozott nincs kiilonbség, mert az egy statikus
allapot, a dinamikai dllanddja mindkét allapotnak ugyanaz (26. dbra).
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25. abra.
Bi,Sr;CaCu,0g szupravezetd egykristdly kis és nagyfrekvencids
szuszceptibilitdasainak valos része.

Az drvényrendszer dinamikai viselkedésének tanulmédnyozdsidra dolgoztam
ki a gyors lemdgnesezéses technikét. A kiills6 magneses tér irdnya az egykristdly
¢ kristdlytani tengelyével pdrhuzamos volt, nagysiga 40 mT. Ezt a teret a
berendezés biztositotta gyorsasdggal csokkentettem zérusra, mikozben
rogzitettem a szuszceptibilitds valds részét jellemzd Vr hangold fesziiltséget. A
27. éabran lathat6, hogy a jelenség létezik és erdteljesen hdmérsékletfiiggd
folyamat. A kiilsé tér megsziintetése utdn nem ad a rendszer azonnali vélaszt,
koriilbeliil 100 ms id6 kell ahhoz, hogy az 6rvényrendszer elhagyja a mintit. Az
is latszik, hogy alacsonyabb homérsékleten a tér csokkenésének sebessége nem
elegendd, id6édllandéja alig kisebb az 6rvényrendszer idéalland6janal. Jelentdsen
csokkenteni kell, ha precizebb mérést akarunk elvégezni. Technikailag van ra
lehetdség a madgnest tapldlé dramgenerdtor 4ramdnak gyorsabb iitemi
csokkentésével, amit mindenképpen el szeretnénk végezni, mivel ilyen tipusd
vizsgdlatot eddig csak magneto-optikai mddszerrel lehetett elvégezni [41].
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26. abra.
Bi,Sr,CaCu,05 szupravezetd egykristdly nagyfrekvencids szuszceptibilitdsa
dltal a rezgokorben okozott induktivitds és veszteségi ellendllds viltozds FC és
ZFC dllapotokban. Ldthato, hogy a két gorbe gyakorlatilag
megkiilonboztethetetlen.
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A kiilsd mdgneses tér és a szuszceptibilitds valos részét jellemzo Vr
hangolo fesziiltség relativ vdltozdsa.
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5 (")sszefoglalés

Dolgozatomban 4attekintettem a nanoskdldji szerkezettel jellemezhetd
magneses rendszerek relaxdcidjanak vizsgdlata sordn nyert eredményeket,
valamint ismertettem a mérésekhez sziikséges fejlesztési munkdm eredményeit.
Az irodalmi 4ttekintésben Osszefoglaltam az dltalam vizsgdlt harom kiilonb6z6
anyagcsalad relaxacids, és a dolgozat szempontjabdl dltalam relevansnak tekintett
informdciokat.

A méréstechnikdval foglalkoz6 részben ismertettem az dltalam haszndlt
kisérleti valamint az d&ltalam végrehajtott méréstechnikai fejlesztéseket. A
relaxdcios jelenségek vizsgalatdhoz konkrétan a kovetkezd mérdberendezéseket
hasznéltam:

o rezgdmintds magnetométer
. audiofrekvencids szuszceptométer (30 kHz)
. nagyfrekvencids szuszceptométer (9,1 MHz)

Jelen munkdmban ezen Dberendezések kozil a nagyfrekvencids
szuszceptométerrel egybeépitett, gyors lemdgnesezésre is alkalmas kiillonleges
mérdérendszert dolgoztam ki. Ez magdban foglalta egyrészt a minta gyors
atmagnesezését lehetdvé tévd kiilonleges kialakitdsi magnes megtervezését és
megépitését, valamint a nagyfrekvencids szuszceptométer-szonda megtervezését
és annak megépitését.

A nanovason tortént méréseket ismertetd részben megéllapitottam, hogy az
FC és ZFC gorbék szétvdlasa, ami a spin-liveg dllapot kialakuldsat jellemzd
bifurkaciés pontban kovetkezik be, joval 300 K felett van. Az iivegéllapotra
jellemzd metastabil energiadllapotot kisérletileg a magnesezettség iddbeli
valtozdsdnak mérésével mutattam ki. A relaxdcié logaritmikus fiiggvény szerint
irhat6 le, ami azt jelenti, hogy a madgneses részecskék kozotti kollektiv
kolcsonhatds hatdrozza meg energiadllapotukat. A k magneses viszkozitdsi
egylitthat6 fiigg a AB madgneses tér valtozastdl és a homérséklettdl is. Tovabbi
mérésekkel megéllapitottam, hogy a relaxdci6 sebessége fiiggetlen az alkalmazott
térvaltozds irdnydtol, csak a térvdltozds nagysdga hatdrozza meg.
Megallapitottam azt is, hogy a szemcsék kozotti hatarréteg oxigén tartalma
erdsen befolydsolja a nanoszemcsék kozotti szuperparamégneses kdlcsonhatast és
a rendszerben blokkoldst idéz eld.
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A perovszkit szerkezetli anyagokon tortént méréseket ismertetd részben
attekintettem a LaggSro,Fe,Co; 055 (x=0.025, 0.05, 0.1, 0.15, 0.2, 0.3)
Osszetétell anyagokon végzett mérések eredményeit. A relaxdcidés folyamat
elemzésével megallapitottam, hogy a rendszer a vas doppolds hatdsdra a spin-
klaszteriiveg 4llapotb6l a spiniiveg 4allapot felé csiszik és ezzel egyiitt a
ferromagneses jelleg megsziinik. Meghatdroztam a spin ill. spinklaszter befagyasi
folyamatra jellemzd energiagdtakat valamit megdallapitottam, hogy a vizsgilt
homérsékleti tartomdny nagy részén a folyamatok kvéziegyensilyi dinamikét
tikkroznek.

A dolgozatom utolsé részében a Bi,Sr,CaCu,O5 szupravezetékon
végrehajtott méréseket targyaltam. A szupravezetd egykristilynak az AC
szuszceptibilitdsat mértem a hOmérséklet, a gerjesztd AC és DC magneses tér
fiiggvényében (B ||é elrendezés volt mind az AC, mind a DC tér esetében). A
veszteségi csticshoz tartozd hdmérsékleteket a gerjesztd tér fliggvényében
dbrdzolva a fluxus mozgést jellemzd két tipusi mechanizmus j6l el tudtam
kiiloniteni egymdstél. Mindkét tartomanyban a Tp csicshomérséklet az
amplitid6tél  hatvdny fiiggvény szerint fiigg. A nagyobb amplitudéju
tartomdnyban a hatvanykitevd értékére q=0,75 -6t kaptam. Az AC
szuszceptibilitds frekvenciafiiggésébdl a termikus aktivacidhoz tartozd aktivacids
potencidlt is meg tudtam hatdrozni. Nulla kiils6 DC mdégneses tér esetén a
potencidl git mélységére 0,75 eV értéket kaptam, mely az irodalmi értékekkel j6
egyezést mutat [11]. Az Orvényrendszer dinamikai viselkedésének
tanulmdnyozdsira dolgoztam ki a gyors lemdgnesezéses technikdt. A kiilsd tér
megsziintetése utdn nem ad a rendszer azonnali vdlaszt, koriilbeliill 100 ms id6
kell ahhoz, hogy az 6rvényrendszer elhagyja a mintat.
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6 Summary

In my PhD thesis I have reviewed the results of the magnetic relaxation
measurements on magnetic systems which can be characterized by nanoscale
structures. The results of the instrument development works were given, as well.
In the bibliography I have summarized the informations regarding the relaxation
of the three different material families which were measured.

In the section about the measuring system the description of the
developments of the system carried out by me is given. At the relaxation
measurements the following instruments were used:

o Vibrating sample magnetometer
. Audiofrequeny susceptometer (30 kHz)
. High frequency susceptomer (9,1 MHz)

In this paper I have given a detailed description of the measurement system
for fast magnetic relaxation with the high frequency susceptometer. It involves
the design and the building of the special magnet capable to change the magnetic
field vary fast and the participation in the desing and the biulding of the high
frequency susceptometer.

In the section about the measurements on the nanostructured iron I have
stated that the disjunction of the FC, ZFC magnetization curves which occurs at
the bifurcal point characterizing the appearance of the spin-glass state is over 300
K. I have pointed out the metastable energy state signing the spin-glass state by
means of the measurement of the time dependence of the magnetization. The
relaxation is logarithmic which means that their energy state is determined by the
collective interaction between the magnetic particles. The k magnetic viscosity
coefficient depends on the temperature and the AB change of the magnetic field.
Further investigations revealed that the rate of the relaxation is independent on
the direction of the magnetic field change but is determined by the volume of the
magnetic field change. I have stated that oxygen content of the boundary between
the particles strongly determines the superparamagnetic interaction between the
nanoparticles, introducing a block into the system.

In the next section I have outlined the results of the measurements
performed on the LagSrq,Fe,Co; 055 (x=0.025, 0.05, 0.1, 0.15, 0.2, 0.3)



73

materials. By means of the analyzing the relaxation process I have found that the
system slips towards the spin-glass state from the spincluster state as a result of
the iron doping and this involves the disappearance of the ferromagnetic
property. I have determined the energy barriers characterizing the spin and spin-
cluster blocking process. I have found that relaxation processes in the greatest
part of the investigated temperature range show quasiequilibrium dynamics.

In the last part of the paper I have discussed the measurements carried out
on Bi,Sr,CaCu,Og superconducting materials. I have measured the AC
susceptibility of the superconducting single crystal as a function of the amplitude
of the applied magnetic field (the B " ¢ arrangement was used in the case of the
AC and the DC field). I was able to separate the two types of mechanisms
characterizing the vortex motion by means of displaying the temperatures of the
loss peak (Tp) as a function of the applied field. The Tp temperature depends on
the amplitude through power low functions. I have determined 0.75 for the
exponent in the region of the greater amplitude. It was possible to determine the
activation potencial of the thermal activation by means of the frequency
dependence of the AC susceptibility. I have got 0.75 eV as the value of the
energy barrier in case of zero DC magnetic field which is in good agreement with
the result int he literature [11]. I have developed the fast demagnetising technics
to investigate the dynamical behaviour of the vortex system. The system responds
only after 100 ms after removing the applied magnetic field.
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