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1. Bevezetés

Minden fizikai rendszer rendelkezik egy, a kiils¢ feltételek &ltal meghatarozott
energia-minimummal €s arra torekszik, hogy elérje ezt a minimumot. Makroszkopikus fizikai
rendszereknél termodinamikai egyensulyi éllapotrdl beszéliink, melyet az adott kiilsd
feltételeknek megfeleld termodinamikai potencial minimuma jellemez. Ha valami miatt
megvaltoznak a rendszer dallapotit meghatirozd paraméterek értékei, akkor a rendszer
igyekszik atmenni az Uj paraméterek altal meghatdrozott egyensiilyi allapotba. Ez a folyamat
altalaban nem pillanatszeriien jatszodik le, id6 sziikséges az 4j egyenstilyi dllapot eléréséhez.
A rendszernek ezen uj dllapotba val6 dtmenetét jellemzi a relaxacié. A relaxacio meglétének
egyik oka lehet az, hogy a rendszer olyan belsé iddallandokkal rendelkezik, melyek nem
teszik lehetdvé a kiils paraméter valtozasok azonnali kovetését.

A relaxdciés folyamatok tanulmanyozdsa Osszetett rendszerekben eldsegiti a
rendszerek belsd tulajdonsdgainak a feltirdsat. Nagyon fontos megérteni a relaxacio
folyamatat iivegszerii tulajdonsdgokat mutaté rendszerekben, amilyenek példaul a viszkézus
folyadékok, polimerek és egyéb kémiai anyagok. Egymadsba épitett és egymadssal kolcsonhatd
rendszerek tanulmanyozésa a belsd relaxacids folyamatokon keresztiil informdcidt szolgaltat
az Osszetett rendszer belsd torvényszerliségeire is. Valos fizikai és kémiai rendszerek
relaxdciés folyamatainak a tanulminyozdsdval megallapithatd, hogy kolcsonhatds-mentes
Osszetett rendszerekben (pl. oldatban 1évd elszigetelt atomok, molekuldk) a relaxdcid
rendszerint exponencidlis jellegii. Ezek az Arrhenius-tipusu relaxaciés folyamatok. Ebben az
esetben a potencidl gat nagysdga, melyek a rendszert alkotd elemek mozgédsat, vagy
allapotvaltozasat korlatozzak, idében nem valtozik. De ha a rendszerek elég siiriin vannak
egymasba dgyazva, tovabba a rendszereken beliil és egymas kozott is van kolcsonhatas, a
relaxdciés folyamat mdr nem ilyen egyszerii. Bizonyos esetekben a relaxdcié az idd
logaritmusdval fog vdltozni és szdmos Uj jelenség is fellép. Ilyenkor a rendszerek kozotti
csatoldsi modellek segitségével lehet megérteni a relaxacids folyamatokat.

2. Célkitlzés

A relaxdcids jelenségekkel foglalkoz6 irodalmi kozlemények szdma nagyon sok.
Ennek oka az, hogy a relaxdcié mérése egy egyszerli és mégis hatékony moédszer az anyag
belsé potencidlgdt rendszerének tanulmdnyozdsira. Tudomdnyos kutatdmunkdmban hirom
egymdstol fiiggetlen, de a relaxdcids folyamatok szempontjabdl hasonld fizikai rendszert
tanulmanyoztam. Célul tiiztem ki, hogy a relaxdciés mérések segitségével olyan kisérleti
eredményeket kapjak, melyek elosegitik a folyamatokat meghatirozé belsd szerkezet
megismerést. Vizsgaltam a relaxdciés jelenségeket nanokrisztallitos ferromagneses
anyagokban, tovabba perovszkit szerkezetli magneses és szupravezetd anyagokban.



3. Eredmények

Gyorsrelaxacios jelenségek mérésére alkalmas magnes rendszer Kifejlesztése.

A mérések sordn elsddleges fontossdgi volt az, hogy az éltalunk alkalmazott kiilsd
magneses tér értékét a lehetd leggyorsabban tudjuk megvéltoztatni. Erre a célra a tdbbi
méréshez hasznalt szupravezetd magnes nem felelt meg, hiszen szupravezeté magnesrol 1évén
sz0, igen nagy induktivitdssal rendelkezik. A nagy induktivitds miatt a magneses tér
nagysagat viszonylag lassan lehet megvaltoztatni. Ezért meriilt fel az igény egy Gj magnes
elkészitésére. A magnes tervezését adott geometriai feltételeknek €s a magneses térrel
szemben allitott kovetelményeknek megfeleléen kellett végrehajtanom. Az elkészitett magnes
Helmholtz-konfiguracidju, geometriai kbzéppontjaban létrehozott magneses tér nagysiga 6.3
mT/A, a magneses tér valtoztatdsi sebessége nagyobb, mint 1 T/s. A tekercsrendszer éltal
l1étrehozott magneses tér a geometriai kozéppont koriil 1évé 5 mm sugard és 6 mm magas
hengeres térrészben 0,01%-ndl jobb homogenitassal rendelkezik.

Gyorsrelaxacios jelenségek mérésére alkalmas nagyfrekvencias szuszceptométer
kifejlesztése.

A véltakozédramu szuszceptibilitds mérésének szokdsos mddszerei a raddiéfrekvencids
tartomdnyban nehézkesen alkalmazhatdk a kédbeleken fellépd jelentds fazistoldsok miatt. A
minta és a jelfeldolgozd elektronika tdvolsdga sziikségképpen legaldbb néhdny deciméter,
mivel a mintdt alacsony hémérsékletre kell hiiteni. AC szuszceptibilitds mérésére alkalmas
mérdéfej megtervezésekor azt a megolddst vélasztottam, hogy a mintdt egy parhuzamos
rezgOkor tekercsének belsejében helyeztem el. A tekercsben folyé dram gerjeszti a
vizsgalathoz sziikséges radidfrekvencids magneses teret, a minta magneses momentumanak
hatdsat pedig a rezgdkor paramétereinek valtozasa révén detektaljuk. A méréfej megtervezése
mellett a mért fesziiltségértékek fizikai paraméterekké torténd konvertaldsat is megoldottam.

Megmutattam, hogy a nanokristalyos Fe esetében a bifurkacios homérséklet az iroda-
lomban kozoltekkel ellentétben joval szobahémérséklet felett talalhato.

Golyosmalomban 6rolt nanokristalyos szerkezetli vason ZFC és FC magnesezettségek
homérsékletfiiggését vizsgaltam. ZFC gorbék esetében a mintdk hiitése a legalacsonyabb
hémérsékletig nulla magneses térben tortént, majd ezutdn a mignesezettségek mérése 5, 10 és
20 mT maégneses térben, mikdzben a hdmérséklet folyamatosan emelkedett. Elérve a
maximalis hémérsékletet, a tér valtozatlan értéke melletti ismételt hiitésekor rogzitettiik a FC
magnesezettség értékeket. Az FC és ZFC gorbék szétvéldsa a spin-iiveg dllapot kialakuldsat
jellemz6 bifurkacios pontban kévetkezik be, ami joval 300 K felett van.



Bebizonyitottam, hogy a nanokristalyos vasban a relaxacios folyamatokat a nanoszem-
csék hataran 1évo oxigén koncentracioja alapvetéen befolyasolja.

Meéréseimet tiszta nanokristilyos Fe anyagon hajtottam végre. Két mintat készitettiink. Az
egyiket vdkuumban 6r6ltiik, a mésikat tiszta hélium gdzban. Méréseimmel megéllapitottam, hogy
a gondos prepardldsi munka ellenére is nagy mennyiségii (412 silyszdzalék mennyiségii)
oxigén keriilt az anyagba. Abban a mintdban, melyet vikuumban éllitottunk eld, nagyobb volt
az FC és a ZFC éllapotok kozotti kiilonbség, mint amelyiket tiszta hélium gdzban 6roltiink.
Vagyis ez a jelenség a nanoszerkezet kialakuldsaval és az oxigén jelenlétével magyardzhato.
Az Orlés folyamdn a szemcsék kozotti hatarréteg oxigénben dus lesz, mely
szuperparamagneses kolcsonhatast kozvetit a nanoszerkezet szemcséi kozott egy bizonyos
blokkoladsi hdmérséklet felett. A relaxdcié logaritmikus fiiggvény szerint irhaté le, ami azt
jelenti, hogy a magneses részecskék kozott kollektiv kolcsonhatds domindl.

Kiilonbozo frekvenciakon tortént valtakozé aramu szuszceptibilitas méréssel a
Lay gSroFe Co1.x03.5 Osszetételii anyag dinamikai viselkedését tanulmanyoztam.

E mérések alapjain megmutattam, hogy az er6sen kolcsonhaté elemekbdl 4llo, a
ferromégneses spinklaszter iiveg — spiniiveg fazisatmenet hatiran 1évo rendszer a doppolds
hatdsdra a spiniiveg fazis irdnydba csiszik. Meghataroztam a folyamatra jellemzd aktivacios
energiat is.

Bi,Sr,CaCu,0ys szupravezeté egykristalyban nagyfrekvencias szuszceptibilitas méréssel
sikeriilt Kimutatnom a magneses orvényszalak késleltetett mozgasat.

A nagyfrekvencids szuszceptibilitdis mérésével a célom az Orvénymozgds
dinamikédjdban meglévd relaxdcié tanulminyozdsa volt. Ugyanazon a mintdn elvégzett
audiofrekvencids és nagyfrekvencids szuszceptibilitds értékek kozott jelentOs kiilonbség
tapasztalhatd. Az orvényrendszer dinamikai viselkedésének tanulmanyozaséra dolgoztam ki a
gyors lemdgnesezéses technikdt. AC szuszceptibilitdst mértem a homérséklet, a gerjesztd
viltakozé dramu tér és a mdgneses tér fiiggvényében. Abrizoltam a veszteségi csticshoz
tartozé homérsékleteket a gerjesztd tér fliggvényében. A fluxus mozgist jellemzd két tipusi
mechanizmus jol elkiiloniil egymastdl. Mindkét tartomédnyban a veszteségi csticshoz tartozo
hoémérséklet az amplitidétdl hatvanyfiiggvény szerint fiigg. A frekvenciafiiggésbol
meghataroztam a termikus aktivacidhoz tartoz6 aktivacids potencidlt is, melyre nulla kiilso
magneses tér esetén 0,75 eV értéket kaptam.



4. Introduction

Every physical system has an energy minimum defined by the external conditions and
tries to reach it. In case of macroscopic physical systems this thermodynamic equilibrium is
characterized by the minimum of the thermodynamical potential defined by the given
external conditions. When the values of the parameters characterizing the state of the
system change, the system tries to reach the new equlibrium state defined by the new values
of the parameters. This process usually does not take place in a moment, a certain amount of
time is needed to reach the new equilibrium state. This transition of the system is
characterized by the relaxation. The reason of the existence of relaxation could be that the
system has such inner time constant which does not allow the system to follow the change
of the external paramaters immediately.

The study of relaxation phenomena in complex systems help us to study the inner
properties of the system. It is very important to understand the relaxation process in systems
with glassy properties, like in viscous fluids, polimers and other chemical materials. Study
of interacting systems by the inner relaxation phenomena gives information about the inner
laws of the complex system. According to the study of relaxation phenomena of real
physical and chemical systems it can be stated that the relaxation is frequently exponential
(e.g. isolated atoms and molecules in solution). These are the Arrhenius type relaxation
phenomena. In this case the energy barrier which confines the dynamics or the phase
transitions of the elements of the system is constant in time. But when the systems are
embedded in each other very densely and in addition there is an interaction between them
and inside the system, the relaxation phenomenon is not so simple. In certain cases the
relaxation depends on the logarithm of time and several new phenomena appear. Here the
relaxation phenomena can be understood on the basis of coupled models.

5. Aims

We can find numerous publications about relaxation phenomena. The reason of this is
that the measurement of relaxation is a simple but very effective method to study the inner
potencial barrier system of the material. In my thesis I have studied three independent
physical systems which are very similar from the view of relaxation. My aim was to get such
experimental results which are able to help to get the knowledge of the inner nature of the
material. I have studied the relaxation phenomena in nanostructured ferromagnetic materials,
in perovskite structured magnetic materials and in superconductors.



6. Results

Development of a magnetic system to measure fast magnetic relaxation phenomena.

During the measurements it was very important to change the external applied
magnetic field as quickly as possible. For this purpose the magnetic system used for the other
measurements is not appropriate because it has got high inductivity as it is a superconducting
magnet. Because of the high inductivity, the magnetic field can be changed very slowly. That
is why a new magnet had to be built. During the planning of the magnet the given geometrical
and electrical demands had to be taken into account. The magnet has got Helmholtz
configuration. In its geometrical center the value of the induced magnetic field is 6.3 mT/A.
The rate of the change of the magnetic field is higher than 1 T/s. The magnetic field produced
by the magnet has got better than 0.01 % homogenity around the geometrical center of the
magnet in a cylinder of 5 mm radius and 6 mm height.

Development of a high frequency susceptometer to measure fast relaxation phenomena.

The usual way of AC susceptibility can not be used in the radio frequency range
because of the phase shifts on the cables. The distance of the sample and the electrical devices
is at least a few decimeters because the sample must be cooled down to low temperature.
During the planning of the device to measure the AC susceptibility I had put the sample into a
coil of a parallel circuit. The current flowing in the coil generates the radiofrequency
magnetic field needed for the measurements. The change of the magnetic moment of the
sample is detected by the measurement of the parameters of the electrical circuit. I had
developed a method to convert the measured electrical parameters to physial parameters.

I have proved that the bifurcation temperature in case of nanostructured Fe is high
above room temperature.

I have studied the temperature dependencies of the FC and ZFC magnetizations of
nanostructured Fe produced by means of ball milling. In the case of the ZFC measurements
the cooling down of the samples performed in zero magnetic field until the lowest studied
temperature than the temperature gradually increased while the measurement of the
magnetization took place in 5, 10 and 20 mT magnetic field. At the highest temperature at the
same magnetic field the FC measurement was carried out while cooling down the sample. The
FC and ZFC curves split in the bifurcation point which characterizes the appearance of the
spin-glass phase and is high above 300 K.

I have proved that the relaxation phenomena in nanostructured iron is highly modified
by the concentration of oxygen on the barrier of the nanocrystalline grains.

I have carried out the measurements on pure nanostructured iron. Two samples had
been made. The first one was milled in vacuum the other in pure helium gas. It was found that
4-12 weight percent oxygen is in the samples. The difference between the FC and ZFC
magnetic states is higher in the sample produced in vacuum. We attributed this difference in



magnetic behaviour to the disturbing effect of oxygen and the underlying nanostructure as
well. From this fact we can say that this phenomena is because of the existence of oxygen
and the nanostructure. During the milling procedure the barriers have become rich in oxygen
which trasmits superparamagnetic interaction between the grains above a certain blocking
temperature. The relaxation can be described by logaritmic function which means that
collective interaction is dominant between the grains.

The dynamical behaviour of the LajgSr¢,Fe,Co;.x03.5 material has been studied by the
measurement of AC susceptibility at different frequencies.

According to these measurements I have proved that a system on the boundary of the
ferromagnetic spincluster glass — spinglass phases tend towards the spinglass phase as an
effect of the dopping. The activation energy of this process has been calculated as well.

The delayed motion of the vortices in Bi,Sr,CaCu,Os material has been found by the
maeasurement of the high frequency AC susceptibility.

The measurement of the high frequency susceptibility was carried out to study the
relaxation in the dynamics of the vortex system. The low and high frequency susceptibilty
measurements have given different results on the same sample. The technique of fast change
of the magnetic field has been worked out to the study the dynamical behaviour of the vortex
system. I have measured the AC susceptibilty as the function of the temperature, the external
electrical field and the external magnetic field. I have made graphs about the temperature of
the loss peaks as a function of the applied field. The two types of mechanics characterizing
the motion of the magnetic flux stand apart. In both ranges the temperature charaterizing the
loss peak depends on the amplitude as a power function. I have calculated the activation
potential for the thermal activation which is 0,75 eV in case of zero external magnetic field.
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