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Bevezetés

Napjainkban az alakemlékezd otvozeteket széles korben
hasznaljak fel kivalo tulajdonsagaik miatt. A NiTi 6tvozet
alakemlékezd és szuperelasztikus tulajdonsagait szdmos
orvosi eszkdzben alkalmazzak. Az alakemlékez6 anyagok
szuperképlékeny viselkedését hasznaljadk ki azok az
eszk6zok, amelyek a foldrengések ellen védik a
miiemlékeket. Ezeken kiviil a robotikai és az firkutatési
alkalmazasai is gyakoriak ezeknek az anyagoknak. A
ferromagneses alakmemoria 6tvozetek, mint amilyen az
altalam vizsgalt Ni2MnGa is, nem csak termikusan, hanem
kiils6 magneses térrel is vezérelhetok, amely gyors
szuperplasztikus miikodést tesz lehetdvé. Az eddigi, és a
jovobeli alkalmazasi lehetdségek miatt tehat fontos minél
teljesebben megérteni az alakemlékezést lehetévé tévod
ausztenit/martenzit (At/Mt) atalakulas természetét.

Az At/Mt fazisatalakulas szakaszos jellege miatt a
martenzites atalakuldst kiilonb6z6 zajmérési technikak
segitségével is tanulmanyozhatjuk. Az ausztenit/martenzit
atalakulas elsOrendii fazisatalakulas, ezért termikus
emisszid (TE) mérésére van lehetdség pl. differencialis
pasztazo kaloriméter (DSC) segitségével. A szakaszos
jelleg miatt akusztikus emissziot (AE) is mérhetiink,
valamint ha legaldbb az egyik fazis ferromagneses, akkor
magneses emisszids (ME) mérések is végezhetok. A



kiilonb6z6 eredetii zajok vizsgalata szintén egy viszonylag
Uj, igen aktivan kutatott teriilet, és ezek kombinécidjaval
Uj, egyedi eredményekre tehetiink szert.

Az At/Mt szakaszos jellegét tiikr6z6 TE mérések igen
ritkdk az irodalomban, KkoOszOnheten a mérés
lassusaganak és a gyenge statisztikanak (csak kevés
felhasadt termikus csucs a DSC-ben). A szokasos
hiitési/fiitési sebességeknél a DSC spektrum egyetlen
burkolé  gorbével  jellemezhet6. A  spektrum
felhasadasdhoz sziikséges extrém lassu fiitési/hlitési
sebesség miatt a TE mérése eddig nagyon pontos, egyedi
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Az AE vizsgalatok terjedtek el a legszélesebb korben.
Alakemlékezé Otvozetek fazisatalakulasaira az AE-val
meghatarozott kritikus exponensek értékei alapjan
univerzalitasi osztidlyokba sorolhatjuk az anyagokat.
Azonban ez a besorolds nem elég egyértelmii, hiszen egy-
egy osztalyhoz tobbféle exponenst is taldlhatunk az
irodalomban, valamint az osztalyok kozti kiilonbség nem
tul nagy. Amint azt latni fogjuk, abba a tartomanyba esik,
mint amekkora aszimmetriat tapasztalhatunk a flitésben,
ill. hiitésben kapott kitevok kozott.

Alakemlékezd Otvozetek fazisatalakuldsa esetén a ME
vizsgalatok a TE mérésekhez hasonléan szintén ritkak. A
magneses emisszio amplitido és energia hatvanykitevoire
kiilonb6z6, néha irredlisan nagy értékeket talalunk az
irodalomban, de még a TE-hoz, vagy az AE-hoz képesti
idébeli (homérsékletbeli) viszonya sem volt teljesen



tisztazott. Ezért kihasznalva a tanszékiink évtizedes
tapasztalatdt a magneses zajmérésben, jelentds
eredményeket érhetiink el ezen a teriileten.

Az At/Mt atalakulas zajos természetének vizsgalata tehat
igen aktivan kutatott teriilet, mely a sok megvalaszolatlan
kérdés miatt szdmos igéretes lehetdséget tartogat.

Célok

Munkdm soran  kiilonb6zé  zajmérési  technikak
alkalmazasadval az ausztenit-martenzit fazisatalakulast
tanulmanyoztam egykristaly, ferromagneses Ni2MnGa
mintadkon. A kutatdsom alapkutatds, mely az At/Mt
transzformécio természetének jobb megértésére iranyult.
A munkam céljai a kovetkezok voltak:

e Termikus emisszios mérések lehetdségének
vizsgalata  hagyomanyos = DSC  késziilék
segitségével.

e A TE-bol és az AE-bol szamolt kritikus
exponensek 0sszehasonlitasa.

e A rendelkezésre allo haromféle Ni2MnGa minta
Osszehasonlitasa.

e Szimultin  AE-ME  mérésekre  alkalmas
mérdrendszer dsszeallitasa.



e AE ¢és ME kritikus exponenseinek vizsgalata
kiilonb6z6 nagysaghh méagneses tér jelenlétében.

e A zajaktivitasok idébeli  (hdmérsékletbeli)
viszonyanak tanulmanyozasa.

e [dobeli korrelaciok vizsgalata az egyedi jelek
kozott AE-ra és ME-ra.

e Aziddbeli kapcsolat vizsgalata Gsszetartozo AE és
ME eseményparok kozott.

Eredmények

1. Az irodalomban els6ként megmutattam, hogy
hagyomanyos differencidlis pasztazo
kaloriméterrel 1is lehetdség van statisztikai
analizisre alkalmas, felhasadt termikus csucsok
detektalasara At/Mt atalakulas soran. Ennek
kulcsa, hogy az egykristaly minta feliiletét
szikraforgacsolassal felérdesitettem, és a DSC
késziilék altal megengedett legalacsonyabb fiitési/
hiitési  sebességet alkalmaztam. A  minta
tomegének megvalasztasa is fontos szempontnak
bizonyult. A TE mellett a minta feliilletének
érdesitése megnovelte az AE méréseknél
tapasztalhat6 zajaktivitast (eseményszamot) is. Az
¢érdesités azonban nem befolyasolta az AE kritikus



exponenseit, azok hibahataron beliil
ugyanakkoranak adodtak a sima és az érdes
feliiletli mintdkra is. [A1, P1]

Megmutattam, hogy a termikus ¢és akusztikus
emisszid hlités sordan kapott energia exponensei
hibahataron belill megegyeznek. A gyakorlati
alkalmazasok szempontjabol fontosabb,
ferromagneses alakemlékezé Otvozetekre ez az
elsé ilyen megfigyelés (kordbban csak egy Cu-
alapu otvozetre kaptak ilyen eredményt). A fités
és hiités kozott fenndllo aszimmetria miatt
fitésben még érdesitéssel sem tudtam felhasadt
termikus  csucsokat megfigyelni. Ez az
aszimmetria az akusztikus €és magneses emisszio
eseményszamaiban ¢€s hatvanykitevdiben is jelen

volt (kiilsé magneses tér alkalmazasa nélkiil). [Al,
A2, P1, P2]

A rendelkezésre allo haromféle Niz2MnGa minta
(ugyanolyan 0Osszetétel, de mds martenzit iker
szerkezet és ikerhatar mozgékonysag) kozott a
fazisatalakulas kozben mért termikus és akusztikus
emissziobol szdmolt exponensek alapjan nem
adodtak kiilonbségek. A haromféle minta kozott
csak martenzites allapotban, deformacié indukalta
magneses emisszié mérésével lehetett kiilonbséget
tenni. A mért adatok statisztikai analizisével
megmutattam, hogy abban a mintaban, amelyben
kénnyen mozg6, Un. Il-es tipust ikerhatarok



vannak jelen, a magneses emisszid energidja
kisebb, az amplitadé és energia exponensek
nagyobbnak adodtak, mint a masik két minta
esetében. [Al, P1, A3]

Szimultan végzett TE-AE, valamint szimultan AE-
ME mérésekkel megmutattam, hogy a harom
jelenség  zajaktivitasai idébeli/hdmérsékletbeli
egyezOséget mutatnak (azaz ugyanazokkal a
kezdd- ¢és véghOmérséklettel rendelkeznek).
Tovabba a szimultan TE-AE mérések alapjan
megmutattam, hogy magasabb atalakult martenzit
hanyadhoz nagyobb akusztikus zajaktivitas
tartozik. Ez azzal fiigghet 0ssze, hogy amikor a
kiilonb6z6 martenzit variansok taldlkoznak, az AE
forrasai (surlodasos kolcsonhatasok, rugalmas
energia betarolas/relaxacio) sokkal aktivabbak.
Ezeken feliil részt vettem a mérésekhez sziikséges
rendszerek Osszeallitasaban is. [A2, P2, T1]

Tanulményoztam az AE, és (az irodalomban
els6ként) a ME kiilso, statikus magneses tértdl valo
fliggését is. A lavina amplitdidé és energia
exponensei hasonléan viselkedtek AE ¢és ME
esetén is. Kis kiilsd méagneses tér jelenléte mellett
hasonléan nagy aszimmetridt tapasztaltam a
futésben és hiutésben mért kitevok kozott, mint a
korabbi méréseim alkalméval. 50-100 mT
nagysagi magneses tér jelenlétében azonban a
flitésben kapott kitevok jelentdsen csokkentek, és



ettdl nagyobb tereknél az eddigi aszimmetria
eltint, a fitéshez és hiitéshez tartozd kitevok
egyformanak addédtak. Ez a megfigyelés annak
tulajdonithatd, hogy az elébb emlitett nagysagu
magneses tér mar képes rendezni a lehiitéskor
kialakul6 martenzit variansokat. A rendezett
struktira multiplicitdsa kisebb, ez okozhatja a
kitevé valtozasat. Tovabba nagy kiilsd tér
jelenlétében az AE ¢és ME  megfeleld
hatvanykitevéi hibahataron beliill megegyeznek,
hasonloan a TE és AE kitevdihez. [A2, P2, T1]

Tanulméanyoztam az egyes zajesemények kozott
fennallo idébeli korreldciot. ElsOként a magneses
¢s akusztikus mérések alapjan meghataroztam az
események kozti varakozasi idok eloszlasat. Ez
eltért a fiiggetlen eseményekre jellemzd Poisson-
viselkedéstél, egy-egy  hatvanyfiiggvénnyel
tudtam illeszteni a kis és a nagy varakozasi id6k
tartomdnydban is. A varakozasi id6k segitségével
tovabba vizsgaltam, hogy a zajaktivitds mennyire
csomods. Egy  megfeleléen  megvalasztott
varakozasi 1d6 limit alapjan csomagokra

bontottam a zajspektrumot, melyek
eseményszamainak eloszlasa (P(n; )
fliggetlen zajeseményekre exponencialis

fiiggvénnyel illeszthetd. Az altalam kisérleti uton
meghatarozott P(n;t,,) eloszlasok azonban
hatvanyfiiggvény szerinti eloszlast kdvettek, ezzel



bizonyitva, hogy a zajaktivitds nem véletlenszerti,
hanem csomos, az események kozott iddbeli
korrelaci6 van. Hasonl6 megfigyelésekre jutottam
magneses tér altal kivaltott ikerhatdr mozgas
kozben detektalt AE és ME adatainak elemzése
soran 1is. Ez utobbi esetben a korrelaciot
megerdsitettem, megmutattam, hogy az adatok
véletlenszerli Osszekeverésével a csomosodas
megsziinik. (Ebben a kozleményben tarsszerzd
voltam). Fontos eredmény, hogy az el6bb emlitett
eloszlasok a kétféle emissziora, illetve futésre és
hitésre egybeskalazodtak, bizonyitva ezzel ezen
fliggvények univerzalis jellegét. [A2, A4, P2, T1,
T2]

A szimultan végzett AE-ME mérések segitségével
tanulmanyoztam az Osszetartozo6 AE ¢és ME
eseményparok kozott fennalld kapcsolatot is. Az
eseményparok kozti idokéséseket tanulmanyozva
megmutattam, hogy a 10-100 us tartomanyban
sokkal valoszinibb az, hogy egy akusztikus
eseményt egy magneses lavina kovet, mint a
forditott eset. Ez a kiilonbség sokkal jelentésebb
(harom nagysagrendnyi kiilonbség a
valdszintiségek kozott), ha nagy kiilsé magneses
tér jelenlétében végezzik a mérést. Ez az
eredmény tekinthetd a legpontosabbnak ¢&s
legmegbizhatébbnak az irodalomban (mindossze
egy korabbi kozlemény létezik) és megfelel az
elozetes varakozasainknak, miszerint az AE-t



kivalté strukturdlis 4talakulds az elsddleges
effektus, a magneses domén  szerkezet
atrendezddése pedig ennek a kovetkezménye. [A2,
P2, T1, T2]



Introduction

Nowadays the shape memory alloys (SMAS) are widely
used in different applications because of their excellent
properties. For example NiTi alloys are employed in
medical applications taking advantage of the shape
memory effect and superelasticity. The superplastic
behaviour is used in earthquake protection applications.
The SMAs can also be used as actuators in robotics and in
the aerospace industry. Furthermore, ferromagnetic
SMAs, like Ni2MnGa can also be controlled by the
application of external magnetic field and thus we can
reach relatively large and fast superplastic deformation.
Therefore, it is very important to understand the nature of
the austenite/martensite (At/Mt) transformation, which is
the basic mechanism for providing SM behaviour.

Due to the jerky character of the first order At/Mt
transition one can detect thermal and acoustic emission. If
at least one of the austenite or martensite phases is
ferromagnetic, there are magnetic emission signals, too.
Noise measurements are good methods to study the
austenite/martensite (At/Mt) transformation and thus the
behaviour of the SMAs. Combination of these with the
traditional methods for At/Mt transformations can provide
new, unique results.

Thermal emission (TE) measurements, which demonstrate
the jerky behaviour of the At/Mt transformation (e.g. by
differential scanning calorimeter, DSC) are very rare in the
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literature, because of long measurement time and bad
statistics (low number of the individual peaks) of these
measurements. Applying usual heating/cooling rates the
DSC spectra consists of only one peak. In order to split it
into individual events unusually low heating/cooling rates
are necessary, which required very accurate, unique
devices.

Investigation of acoustic emission (AE) avalanches is the
most widespread method for the investigation of SMAs.
Based on the critical exponents of the avalanche amplitude
or energy distributions one can classify the At/Mt
transformation in these materials into universality classes.
Nevertheless, the experimental verification of this
classification is not unambiguous, there are different
exponents for each class in the literature, and the
difference between the universality classes is too small,
comparable with the asymmetry in the exponents for
heating and cooling.

Magnetic emission measurements during the At/Mt phase
transition are also rare. Even the temporal (or thermal)
relationship with the TE or AE was unclear. Furthermore,
there were very different (average and extremely high)
exponents obtained for ME (at B=0 T) in the literature.
Therefore, based on our many years of experience in
magnetic noise measurements it was worth to study the
critical exponents of ME and their dependence on external
magnetic field. The simultaneous measurement of the
above signals can provide more details about the At/Mt
transformation.

11



In summary, the noisy behaviour of the At/Mt
transformation is a relatively new, very actively
researched area, with numerous unanswered questions and
promising opportunities.

Aims

During my research | studied the At/Mt transformation of
single crystalline Ni2MnGa ferromagnetic SMA, using
noise measurement techniques. My work was fundamental
research, dealing with the nature of the At/Mt
transformation. The aims of the work were the following:

Investigating the possibility of TE measurements
using conventional DSC.

Compare the energy exponents of TE and AE.
Compare the available three types of Ni2MnGa
samples.

Assembling the necessary measuring system for
simultaneous AE and ME measurements.

Study the magnetic field dependence of the critical
exponents for acoustic and magnetic emission.
Investigating the coincidence of the noise activities
with simultaneous measurements.

Investigating the temporal correlations between
single AE or ME avalanches.
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Study the temporal connection between
consecutive pairs of AE and ME events.

Results

1.

| demonstrated, first time in the literature, that a
conventional differential scanning calorimeter can
be suitable for observing well split thermal peaks
during the At/Mt transformation, which are
suitable for statistical analysis. To achieve this, |
roughened the surface of the sample by electro-
erosion. | used the lowest possible heating/cooling
rate, and the mass of the sample was also a major
parameter. In addition to the TE, the surface
roughening increased the noise activity of the
acoustic emission as well. Nevertheless the other
statistical parameters (the critical exponents) were
the same for samples with smooth and roughened
surface. [Al, P1]

I have shown, that during the At/Mt transformation
of Ni2MnGa the critical exponents of the
probability density functions for avalanche
energies during cooling are the same within the
experimental errors for TE and AE. For the family
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of the widely applied ferromagnetic SMAs this
observation is the first (there were similar results
for one Cu-based SMA). Due to the large
asymmetry in the noise activities during heating
and cooling, |1 was not able to observe split the
DSC peaks and therefore | could not calculate TE
critical exponents for heating measurements. This
asymmetry was also present in AE and ME
measurements (without external magnetic field),
the number of events as well as the amplitude and
energy exponents were different for heating and
cooling. [Al, A2, P1, P2]

Regarding the three types of Ni2MnGa samples
(with same composition but different martensite
twin structure and twin boundary mobility) the
statistical parameters of the AE and TE during the
At/Mt transformation were the same within the
experimental errors. We could only make
difference between the three samples with
measuring  deformation  induced  magnetic
avalanches in martensitic phase. From the
processing of the measured data | shoved, that for
the sample with highly mobile, type Il twin
boundaries (sample “Treated 11’) the energy of the
emitted noise was considerably smaller and the
critical exponents for amplitude and energy
distributions were higher. [Al, P1, A3]
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4.

| pointed out, with simultaneous TE and AE as well
as with simultaneous AE and ME measurements
that the activities of the above noises are in good
coincidence with each other. This means, that all
this three emissions have the same start and the
same finish temperatures during the AtMt
transformation. Furthermore | showed from
simultaneous TE and AE measurements, that
higher acoustic activity belongs to higher
martensite fraction. This can be due to the fact, that
when the variants of the freshly formed martensite
meet with each other, the sources of the AE
(frictional interactions and elastic energy
relaxation) are much more active. In addition I
took part in the construction of the necessary
instruments. [A2, P2, T1]

| studied the dependence of the AE and (first in the
literature) the ME critical exponents on the
external, static magnetic field. The avalanche
amplitude and energy exponents for these two
phenomena behaved the same. At lower magnetic
field values | observed similarly large asymmetry
in the critical exponents for heating and cooling as
in the former experiments. At around 50-100 mT,
there was a relatively large drop in the amplitude
and energy exponents for heating and thus, above
this value the exponents for heating and cooling
were the same within the experimental error. This
behaviour is due to the fact that during cooling at
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higher external magnetic field values a well
oriented martensite structure develops with lower
multiplicity of the martensite structure.
Additionally, the corresponding exponents for AE
and ME were the same at higher magnetic fields.
[A2, P2, T1]

| studied temporal correlations between single
noise events. The experimentally determined
normalized waiting time distributions deviate from
the Poisson-type behaviour, which is valid for
uncorrelated events. The waiting time distributions
can be characterized by two power functions for
short and long waiting times, respectively.
Furthermore, for uncorrelated events the
probability distributions of the number of events
belonging to the same burst with a properly chosen
waiting time limit (P(n; t,,)) follow exponential
behaviour. The experimentally determined
P(n; 7,,,) functions showed power-law behaviour,
indicating the bursty character of the AE and ME.
The normalized probability functions of waiting
times as well as the P(n; t,,) functions are scaled
together for AE and ME and for heating and
cooling, indicating the universal character of these
functions. | obtained the same conclusion
analysing the results for magnetic field induced
twin rearrangements (as co-author of the
publication). In this case | pointed out that there is
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no correlation if the events are artificially shuffled.
[A2, A4, P2, T1, T2, T3]

From simultaneous measurement of AE and ME |
studied the correlation between these two
phenomena by calculating the distribution of time
delays between pairs of AE and ME events. In the
10-100 ps time delay range the probability that an
AE event is followed by a ME avalanche was
higher than the probability of the reverse case. At
high external magnetic field, the difference in the
probabilities was more significant (three orders of
magnitude difference in the probabilities). This is
the first accurate, reliable result in the literature,
which is in accordance with the expectation, that
the structural transformation (accompanied with
AE) is the primary effect, and the rearrangement of
the magnetic domain structure is the consequence
of the structural transformation. [A2, P2, T1, T2,
T3]
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