Zardjelentés (OTKA K 101456)

Kutatasunkat tobb kedvezotlen esemény befolyasolta. 2013-ban a programban résztvevo két
kutat6é (Kemény Tamads és Vincze Imre) munkaszerzédését az uj tdrvényi eldirdsoknak megfeleléen
megszlintette a Wigner Fizikai Kutatointézet, ezek utan részvételiik onkéntes volt a projektben.

2015 elején intézetiinkben (Wigner FK SZFI) leallt a magneses SQUID és nagymagnesterti
Maossbauer mérések szamara nélkiilozhetetlen cseppfolyds hélium eldallitasa, ami az
alacsonyhomérsékleti magneses mérések lezaratlansdgat okozta. Ennek oka a cseppfolyositast
végzd munkatars kilépése €s a cseppfolyositd berendezés meghibasodasa volt. A Wigner FK U
munkatarsat nem vett fel, az eloregedett, felujitasra szoruld berendezés és a bonyolult
héliumvisszagyiijté rendszer hibainak javitasa a projektben résztvevé munkatarsaim (Kaptas Dénes,
Kiss Laszlo, Bujdos6 Laszlo) tobb honapig tartd gondos munkéja aran sikeriilt. A
héliumcseppfolyositast folyamatos tizemmenetben 2015 decemberére sikeriilt jrainditaniuk. Ezért
kértiik a palyazat idotartamanak egy éves meghosszabbitasat valtozatlan kdltségvonzattal, amelyet
az OTKA engedélyezett.

Kutatasainkban sajat magneses, Mossbauer és kalorimetrikus méréseinket itthoni és kiilfoldi
kooperacioban elektronmikroszkdpos €s rontgendiftrakcios vizsgalatokkal egészitettiik ki amorf
atmenetifém-metalloid 6tvozeteken, atmenetifém-metalloid multirétegeken és félfémesnek tartott
Heusler 6tvozeteken. Eredményeinket kiilonb6z6 kooperaciokban végzett elméleti szamitasokkal
egészitettiik ki. A kovetkezdkben ismertetem az egyes nagyobb teriileteken végzett munkat:
részletesebben ott, ahol még nem tortént meg az eredmények részletes publikacidja és roviden ott,
ahol ezek a nemzetkozi folyoiratokban publikalt cikkek rendelkezésre allnak.

Amorf atmenetifém-metalloid otvozetek

Amorf Fe-Mn-B 6tvozetek magneses tulajdonsagainak nyomasfiiggését vizsgaltuk €s az
eredményeket egy inhomogén itinerans modell keretében értelmeztiik. (J. Phys.: Condens. Matter
25, 346002, 2013)

A magnetokalorikus hatast tanulmanyoztuk B-ban gazdag FeZrBCu amorf 6tvozetekben és
ennek novekedését figyeltiikk meg. Ezt annak tulajdonitottuk, hogy az erés B-Zr kolcsonhatas
kovetkeztében megnd a Fe magneses momentuma. (J. Alloys Comp. 622 756, 2015)

A magneses entropia valtozasanak (AFE) a fazisatalakulads hdmérsékletétdl tavol érvényes
elméleti térfliggését hasznaltuk fel arra, hogy egy fcc La(Fe,Si)3 és bee a-Fe(Si) fazisokbol allo
kompozit anyag AE-jének térfiiggését elemezziik. Az analizis soran nem kolcsonhat6 fazisokat
tételeztiink fel és az eredmények (pl. a faziskoncentraciok) jo egyezésben voltak
rontgendiffrakciobol és Mdssbauer-spektroszkopiabol kapott mikroszerkezeti adatokkal.
Megbecsiiltiik a kozelités érvényességi tartomanyat. A kapott eredmények felhasznalhatok
szennyezOk magnetokalorikus jarulékanak elkiilonitésére kompozitokban. (J. Alloys Comp. 646,
101-105, 2015)

A szuperparamagnesség jol ismert jelenség, mely pl. korlatozza az informacidtarolashoz
hasznalhat6 magneses klaszterek minimalis térfogatat. Legtobbszor a spinek homogén rotacioval
fordulnak meg, melynek soran a klaszterek anizotrépiaja ellenében torténik a forgéas. Egy
tankonyvbol ismert masik spin-atfordulasi mechanizmus a curling, amelynél a forgas soran az
egyes spinek nem maradnak parhuzamosak, hanem egymashoz képest elfordulnak a kicserélodési
erok ellenében. Kiszamoltuk az energiagatat curling esetén nulla térben. Curling-tipust spin-
atfordulasi mechanizmuson alapul6 klaszter-iiveg-modellt alkalmaztunk Fe-dus FejgoxZrx (x = 7-
12) fémiivegek nyomasfiiggd alacsonyhdmérsékleti anomalis viselkedésének magyarazatara. Bar



szamos kisérleti eredmény az anizotropia-tipusi modellel is magyarazhato, a mi értelmezésiink a
kisérleti tények egyszeriibb és atfogobb magyarazatat adja. (Phys. Rev. B 93, 214424, 2016)

Atomi depozicidval eléallitott multiréteg mintak hatarrétegi és magneses tulajdonsagai

Folytattuk a kiilonb6z0 nemzetkozi egylittmikodések keretei kozott végzett munkainkat a
granularis Fe-Ag multirétegek magneses tulajdonsagainak felderitésére. Régota ismeretes volt, hogy
az ultravékony, 1nm vagy az alatti nominalis vastagsagu Fe rétegeket tartalmazd multirétegek
szuperparamagneses tulajdonsagot mutatnak, azaz a magnesezettség iranya idoben valtozo. Ennek
oka a Fe réteg klaszteres ndvekedése az Ag rétegen, aminek kovetkeztében kis nominalis Fe
vastagsagok esetén ( <l nm) nem alkot dsszefiiggd réteget. Elséként vizsgaltuk, hogy az un.
szuperparamagneses blokkolasi hdmérséklet (Tg) hogyan valtozik a rétegszam novelésével Fe/Ag
granulasis multirétegek esetében. A magnesezettség mérések Ty jelentds mértékil ndvekedését
mutattadk a 20K — 150K tartomanyban amint a Fe-Ag rétegparok szamat 1 és 10 kozott valtoztattuk,
de tovabb ndvelve a rétegszamot mar nem volt tapasztalhato valtozas. A mintak szobahémérsékleti
Maossbauer spektrumaban tapasztalt izomér eltolodas és kvadrupdl felhasadas valtozatlan mértéke
arra engedett kdvetkeztetni, hogy a szuperparamagneses Fe tartomanyok mérete nem kiilonbozott a
mintakban és korabbi alacsonyhémérsékleti méréseink a magneses anizotropia jelentds valtozasat
sem valdszintsitették. A Tp nagymértékii rétegszamfiiggésének egy lehetséges oka a magneses
rétegek kozotti dipol-dipol kolcsonhatas €és az adott nominalis Fe rétegvastagsag (0.4nm) mellett
tapasztalhaté meréleges magneses anizotropia (azaz a spontan magnesezettség a minta sikjara
merdleges iranyu) egyiittes hatasa. Egylittmiik6do partnereink Monte-Carlo szimulacios szamolésai
megmutattak, hogy a szomszédos rétegek kozotti dipol-dipol kdlesonhatas erételjesebb sikjaban
fekvé magnesezettség esetén. (Journal of Magnetism and Magnetic Materials 401, 386-390 (2016))

A mintandvesztés soran a nanorétegek kozott kialakulo hatarrétegi 6tvozetek meghatarozo
szerepet jatszanak a multiréteg fizikai tulajdonsagaiban. Két elem kozotti hatarrétegi 6tvozet
Osszetételét és kiterjedtségét altalaban befolyasolja a két elem novesztési sorrendje, ami
multirétegek esetén egy réteg két oldalan kiilonboz6 hatarréteget eredményezhet. Ez az ugynevezett
hatarrétegi asszimetria a tobb elemi rétegbdl felépiild multirétegek vagy az alkalmazasokban
gyakran el6forduld bonyolultabb rétegstruktirak esetén valik kiillonosen fontossa, ahol a
rétegsorrend kiilonbozdsége alapvetden kiilonbozo tulajdonsagokat eredményezhet. Ezt figyeltiik
meg Fe, B és Ag rétegekbdl felépitett kiilonb6zo rétegsorrendi multirétegekben. A Fe/B/Ag (a
novesztés sorrendjében jelolve) rétegsorrendil multirétegekben a rétegek hulldmossaga ¢és feliileti
durvasaga sokkal nagyobb volt, mint a Fe/Ag/B rétegsorrendii mintakban. Ez elsGsorban az Ag
réteg B-ra torténd klaszteres novekedésének tudhato be. Az emiatt 1étrejovo morfologiai
kiilonb6zdség a Fe és a B kozotti keveredés mértékére is hatassal volt. Mossbauer spektroszkopiai
méréseink azt mutattak, hogy a hatarrétegi amorf Fe-B 6tvozet B koncentracidja nagyobb volt
Fe/B/Ag rétegsorrend, mint a Fe/Ag/B esetben. A Fe/B és B/Fe hatarrétegek kozott tisztan csak a Fe
¢s B novesztési sorrendjébdl szarmazo kiilonbséget haromrétegli B/Fe/B és B/Fe/Ag mintaparok
Osszehasonlitasaval vizsgaltuk. Konverzios elektron Mdssbauer spektroszkopiai (CEMS)
mérésekkel megmutattuk, hogy az amorf Fe/B és a B/Fe hatarréteg vastagsaga kozel azonos és
mindkettdben széles koncentracio-eloszlas van, de a Fe/B hatarréteg atlagos B koncentracidja kb.
6%-al nagyobb (Physical Review B 85, 195429 (2012)).
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Si/5 nm B/2.5 nm >’Fe/2 nm B/10 nm Ag és Si/5 nm B/2.5 nm °’Fe/10 nm Ag mintapdrok CEMS
spektruma 15K-en. Az illsztett kék, piros és zold alspektrumok rendre a bce-Fe, amorf Fe-B és
kis mennyiségii vasoxid jarulékat mutatjak. Lathato, hogy az amorf Fe-B spektrumdnak alakja
kiilonbozik a két esetben, amit az illesztett hiperfinom téreloszlasok (jobb oldali dbra) is
mutatnak. A két spektrum kiilonbsége azt mutatja, hogy a felso Fe/B hatarréteg B-dusabb, mint
az also B/Fe hatarréteg.

A Fe és a MgO kozotti hatarfeliilet tulajdonsagai fontosak a magneses alagutellenallas
(TMR) vagy a magnetoelektromos jelenségek lehetséges spintronikai alkalmazasa szamara
kialakitott heteroszerkezetek szempontjabol. MgO szubsztratra ndvesztett és MgO feddréteggel
boritott kiilonboz6 vastagsagl °'Fe rétegeket vizsgalva, Mossbauer spektroszkopiai mérések
segitségével megmutattuk, hogy 8 monoréteg Fe mennyiség alatt a mintak szuperparamagnesesek,
ami a Fe réteg klaszteres novekedésére mutat. Alacsonyhdmérsékleti CEMS mérések analizisével
bizonyitékat adtuk annak, hogy a hatarfeliilet kémiailag éles, nem képzddik sem Fe; 4O sem (Fe,
Mg)O oxid fazis. Vizsgaltuk a polirozott és a hasitott MgO szubsztratra novesztett mintak kozotti
kiilonbséget és a hasitott szubsztratra ndovesztett néhany monoréteg Fe vastagsag esetén merdleges
magneses anizotropia volt megfigyelhetd (Physical Review B 87, 174415 (2013)).

A DO;j kristalyszerkezetli Fe;Al és Fe;Si 6tvozetekben elméleti és kisérleti egylittmiikodés
keretében elsoelvi elektronszerkezeti szamolasban hatdroztunk meg kiilonboz6 fizikai jellemzoket.
A termodinamikai tulajdonsagok (Curie hdmérséklet, spinhullam-stiffnes, magnon spektrum)
szamitasara pedig az irodalomban elterjedten hasznalt Heisenberg Hamiltonian leképzést hasznaltuk
(Physical Review B90, 134408 (2014)). Az elmélet és a kisérleti adatok altalanos egyezése
elfogadhat6 volt, de az alracs magnesezettségek szamitott hdmérsékletfiiggése jelentosen eltért a
kisérletileg (Mdssbauer spektroszkopiaval) meghatarozottol, amely kozel azonos volt a kiilonb6zo
lokalis kornyezetekre -- felvetve az elmélet tovabbfejlesztésének sziikségességét.
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Az abra mutatja a szamitdsok és a Mossbauer méréssel meghatdarozott alracsmagnesezettségek
homeérsékletfiiggését.

Ez a munka el6futara volt a hasonl6 kristalyszerkezetii, de a DOs helyett L2, rendezettségli Heusler
otvozetek vizsgalatanak (ott a szerkezetben a Fe atomok 2/3 helyett Co atomok talalhatok).

CoFeSi és rokon Heusler 6tviozetek

Félfémes ferromagneseknek azokat a ferromagneses anyagokat nevezziik, amelyeknél az
egyik spinhordozo elektron allapotsiiriiségében a Fermi nivo koriil tiltott sav alakul ki. Ez azt
jelenti, hogy a toltéshordozo egyértelmii (100%-0s) magneses informaciot tartalmaz, és ez a
tulajdonsag dont6 fontossagu az spintronikai alkalmazasok szempontjabol.

2005-ben jelent meg az els6 kisérleti-elméleti munka (Wurmehl et al., Phys.Rev. B72,
184434 (2005)), amely szerint a Co,FeSi Heusler 6tvozet félfémes ferromagnes. Ezt a munkat
napjainkig tobb szaz munka kdvette és az irodalomban szinte kizardlagos az a nézet, hogy a Co-
alapu Heusler 6tvozetek félfémesek. Ezért logikusnak tiint, hogy a félfémes ferromagneses
otvozetek vizsgalatat ezzel az 6tvozettel kezdjiik. Miutan a félfémes ferromagnesekben az
elektronok 100%-os spinpolarizaciojat az atomi rendezetlenség jelentds mértékben csokkenti,
vizsgalataink célja a rendezetlenség magneses kovetkezményeinek felderitése volt magneses és
Maossbauer mérések segitségével.

(A Heusler 6tvozetek kobos atomi szerkezetiik egyszeriiségénél fogva is rendkiviil kedvelt
vizsgalati célpontok: Co-alap esetén a Co atomok alkotta kocka kozepén valtakozva helyezkednek
el a metalloid és a masik atmeneti fém (esetiinkben Fe) atomjai: a szerkezet ekkor L2;; ha pedig
rendezetleniil, akkor pedig a szerkezet B2.)

Vizsgéalataink eredménye az lett, hogy megalapozatlan az allitas, hogy a fenti Heusler-
otvozet csalad félfémes ferromagnes — azaz eredményeink ellentétesek az irodalomban
egyeduralkod¢ felfogassal szemben. Tehat munkank cafolja a hatalmas mennyiségli munkat



felvonultatd nemzetkozi kdzosség alapveto feltevését — igy az ellenérdeki felek nagy szama miatt
az eredmények publikalasa komoly 6vatossagot, koriiltekintést igényel, ezzel magyarazom, hogy
eddig az eredmények csak kis toredékét kozoltiik. A kdvetkezékben roviden dsszefoglalom
allitasaink bizonyitékait.

A Heusler 6tvozetek félfémes voltanak egy sziikséges feltétele az, hogy az 6tvozet telitési
magnesezettsége megfeleljen a Slater-Pauling szabalybol kdvetkezd egész szamu pp értéknek.
CoyFeSi esetén ez 6 ug. Ennek emlitett kisérleti megfigyelése, és az azt kovetd elméleti szamitasok
alapoztdk meg azt a nézetet, hogy ez az 6tvozet (és altalaban a Co-alapt Heusler 6tvozetek, Co.FeZ
(ahol Z olyan metalloid, mint az Al, Ga, Si, Ge)) félfémes ferromagnes.
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Példaként mutatom be Fecher és Felser (J.Phys.D:Appl.Phys. 40,1582 (2007)) szamitadsi
eredményeit a CoFeAl; .Si, Heusler 6tvozetekre (a, x=0; b, x=0.25; ¢, x=0.5, d, x=0.75; e, x=1)

Méréseinkben azonban lényegesen kisebb, csupan 5.75 g értéket kaptunk a Co,FeSi

Otvozet telitési magnesezettségének értékére, ami tobb érv mellett cafolja ezen 6tvozet félfémes
voltat. Az eltérés lehetséges okai:

1. Az éltalunk mért érték és az altalanosan elfogadott irodalmi adat kozotti eltérés
magyarazhato lenne a SQUID mérések szisztematikus hibajaval, melynek jelentds csokkentésére
madszert dolgoztunk ki. A szupravezetd kvantum-interferométer-eszkéz (SQUID) nagy
érzékenysége kiilondsen fontos, nanométeres dimenzioji mintak, mint példaul ultravékony filmek
vagy nanorészecskék esetén. Kidolgoztunk egy modszert, amivel csokkenthetok a SQUID
magnetométer azon szisztematikus hibai, amelyek a mintdnak a masodrendi gradiensmérd
szupravezetd jeltekercséhez viszonyitott esetleges sugariranyt eltérésébdl szarmaznak.
Megmutattuk, hogy a mintatarté rad (€s igy a minta) olyan tengelykoriili forgatasaval, amelynél a
jel legjobb illesztése érhetd el a minta jeltekercsen keresztiil torténd mozgatasa soran, a magneses
momentum mérésének pontossaga jelentdsen ndvelhetd. A vizsgalt Heusler-6tvozetek esetében ez



az eljaras lathatéan megduplazta a SQUID magnetométer pontossagat a gyari specifikacioban
megadotthoz képest. (J. Magn. Magn. Mater. 368, 202-206, 2014)

2. Magyarazhatja az eltérést a vizsgalt 6tvozetek kissé kiillonbozo Osszetétele és/vagy
rendallapota. Wurmehl emlitett és késobbi publikacioiban is igen hosszi (t6bb hetes) magas
hémeérsékletti (1100 C) hdkezelést emlit az igymond tokéletes rendezettségili (az emlitett 6 pg
magnesezettségll) minta eldallitasi feltételeként. A rendezettség és sztochiometria vizsgalatara
kiilonosen alkalmas a Mdssbauer spektroszkopia, amely a Fe atomok lokalis kdrnyezetét vizsgalja.
A Heusler 6tvozetek kristalyszerkezete .21, amely legegyszeriibben tigy képzelhet6 el, hogy a Co
atomokbol 4ll6 kocka koézepén valtakozva helyezkednek el a Fe és Z metalloid atomok: igy egy Fe
atom 8 elsé szomszéd Co atommal és 6 Z metalloid szomszéddal rendelkezik. Ez a kornyezet egy
hatvonalas Mossbauer spektrumot eredményez: az egyetlen Wurmehl altal k6zolt Mossbauer
spektrum azonban nem egyvonalas, hanem tartalmaz egy a févonalaénal kisebb terii és izomer
eltolodasu szatellitet: ez a fittelt hatvonalas gorbe belso oldalan lathato eltérésbdl kovetkeztetheto —
egyuttal érdemes megemliteni, hogy a 2 mm-s-nél lathato kis cstics (egyebek mellett) jellemz6 a
termodinamikailag elvart kismértékii rendezetlenségre (Co helyeken {il6 Fe atomok jaruléka).
Ennek megemlitése és diszkusszidja elmaradt az emlitett publikacioban.
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A fent emlitett Co,FeSi szobahomérsékletii Mossbauer spektrum (Wurmehl et al., Phys.Rev. B72,

184434 (2005))

A problémat az jelenti, hogy ez a szatellit, amely olyan Fe atomoknak felel meg, amelyek 8 elsé Co
szomszéd mellett 5 Si + 1 Fe masodszomszéddal rendelkeznek, megfelelhet mind Fe-Si anti-site
rendezetlenségnek, mind Fe tobbletnek, azaz a Si helyeken iil§ tobblet Fe atomoknak. Erdemes
hangsulyozni, hogy a Mdssbauer spektrumokban a Fe-Si atompérok cseréje 6-os faktorral
feler6sodik, annak megfelelden, hogy egy Si helyen {il6 Fe atom befolyasolja a masik 6 Fe
masodszomszéd paramétereit. Tovabbi adatok hijan azonban ennek alapjan feliiletes lenne azt
allitani, hogy a mintéja vagy rendezetlen, vagy Fe tobbletes volt, mert kiterjedt vizsgalataink
megmutattak, hogy ez a szatellit keletkezhet a minta poritasa sordn is, amikor antifazist
szemcsehatarok keletkeznek. Megmutattuk, hogy ilyen tipust rendezetlenség jon 1étre a mintak
poritasanal és rovid, alacsony hdmérsékletii (600 C, 1 6ra) hdkezeléssel eltavolithatd, konverzids
elektron Mossbauer spektroszkdpiai mérések segitségével bebizonyitottuk, hogy az (as-received)
ontecsek feliiletén nem talalhato ilyen rendezetlenség, ahogy gyorskvencselt szalagokban sem
figyelhetd meg.
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Szobahomersékletii Co,FeSi transzmisszios Mossbauer spektrumaink kézzel poritott (a), hokezelt
poron(b), konverzios elektron Mossbauer spektrumaink az dntecsen (c) és annak poritasa utan (d).

A pirossal jelolt komponens az anti-site Fe atomok jaruléka, a z6ld a minden mintaban jelenlevo,
termodinamikailag indokolt csekély mértékii Fe-Co rendezetlenség jaruléka.

Ezen vizsgalatok eredményeként egyértelmiien azonositottuk ezen rendezetlenség jellemzo
Maossbauer paramétereit, mértékét. A hibak jelentds szerepet jatszanak a félfémes viselkedés
megléte vagy hidnya tisztazasaban és mas (nem-lokalis) kisérleti modszerekkel megfigyelésiik
nehezen, vagy egyaltalan nem oldhaté meg. A részeredményeket a 2015-6s International
Conference on the Applications of the Mdssbauer Effect konferencian (Hamburg, September 13-18)
posteren ismertettiik. Az irodalomban az antifazisi szemcsehatarok elektronmikroszkopos
vizsgalata a CoFeSi esetén 2016 végén kezdddott, mas Heusler 6tvozeteken végzett vizsgalatokrol
nem tudok.

3. A szamitasok szerint a félfémes ferromagneses Heusler 6tvozetek kozos tulajdonsaga a
hasonl6 fliggés a Z metalloid vegyértékétdl: azaz hasonld 0sszetételfliggés varhato az Al-Si
helyettesitésre, mint a Ga-Ge helyettesitésre. A szamitasok szerint az ilyen tipust helyettesitések
valtoztatjak a Fermi nivo helyét a tiltott savban, ami az alkalmazasok szempontjabol lenne igen
kedvezd. Részletes vizsgalatokat végeztiink a Co,FeAl; Six (L2, kristalyszerkezetii x=0.3 felett) és
az L2, CoyFeGa, Gey 6tvozeteken, melynek Co,FeGe tagja a CoFeSi-vel analog, mig a
vegyértékelektronok azonos szdma miatt a Co,FeGa a Co,FeAl-nak felelne meg, bar utdbbi
kristalyszerkezete eltér: B2. Ennek ellenére atlagmagnesezettségiik koncentraciofiiggése Iényegében
azonos és a CooFeSi-ének megfeleld érteknél telitodik. Ez a megfigyelés erdsen tdmogatja az
altalunk kapott, a vart Slater-Pauling értéknél kisebb értéket, amelybdl kovetkezik, hogy ezek az
Otvozetek nem félfémesek.
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Atlagmagnesezettség méréseink és J. Kudrnovsky csoportjanak szamitdsai.
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J. Kudrnovsky csoportjaval (Institute of Physics, Academy of Sciences of the Czech Republic,
Praha) gytimolesoz6 egytittmitkodést alakitottunk a kapott kisérleti eredményeink elméleti
értelmezése végett. Az altaluk végzett szamitasok (elsé elveken alapuld nem-relativisztikus LDA +
U szamitas) kitlinden reprodukaljak kisérleti eredményeinket, az 6tvozetek savszerkezete
egyértelmiien nem-félfémes és ramutat arra, hogy a korabbi, irodalomban publikalt szamoldsok
jelent6sen thlbecsiilték a Coulomb taszitas (U) nagysagat.

A fentiek vilagosan mutatjak, hogy ezen 6tvozetcsalad feltételezett félfémes volta a kisérleti
¢és elméleti kutatasok probakovéveé valt, az itt elért eredmények alapvetd fontossaguak az elmélet
teljesitoképességének €s megbizhatosaganak ellendrzésére.

4. Ennek, az irodalommal ellentétes eredménytiinknek a legkdzvetlenebb kisérleti
bizonyitékat a Mossbauer mérések adjak. Az altalanositott Slater-Pauling szabaly szerint nemcsak a
félfémes Otvozetek atlagmagnesezettségének, hanem a komponensek lokalis magneses
momentumanak is linedris a koncentraciofiiggése az sp-elemek elektronszamanak fiiggvényében. A



Fe atomok és az sp-elemek hibridizaciojat jol jellemzi a Fe atomok izomér eltolodésa, és ez a
varakozasnak megfelelden lineéris a Ga-Ge helyettesitésre, és a relevans Al-Si tartoméanyban (ahol
a kristalyszerkezet 1.2,). Ezzel ellentétben a Fe atomok hiperfinom tere -- amely a korabbi
vizsgalataink szerint aranyos a Fe atomok lokalis magnese momentumaval — nemlinearis, telitédik
az atlagmagnesezettséghez hasonldan, azaz nem teljesiil az altalanositott Slater-Pauling szabaly,
tehat az 6tvozetek nem félfémes ferromagnesek.
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Isomer eltolodas (a) és Fe hiperfinom tér (b, azaz lokalis Fe magneses momentum) koncentrdcio
fiiggése a CorFeAl;.Si, ( telt kérok), CorFeGal; . Ge, (haromszog) és a CorFe;+,Siy., otvozetekben.
Az izomer eltolodas torése az Al-Si rendszerben a B2-L2; szerkezeti atalakulast tiikrozi, a
meredekség valtozas pedig részben térfogati jarulék (a racsallando csokken névekvo Si
koncentrdacioval), részben a Fe atomok eltéerd mdasodszomszéd jarulékabol adodik: a B2 (Al-feloli)
szerkezetben ez atlagosan 3Fe és 3Al, Si (az Al/Si aranyt a koncentrdcio hatarozza meg); az L2,
szerkezetben (Si oldal) pedig 6 Al, Si. A Ga-Ge rendszer a teljes koncentrdcio tartomanyban L2,
szerkezetil, a racsallando pedig valtozatlan.

5. Természetesen felmeriil a kérdés, hogy mi okozta a tévedést és vezette tévitra a
nemzetk6zi kdzosséget. A 6 pug —nak megfeleld telitési magnesezettség értékeket csak Fe-tdbbletes
mintak esetén kaptunk (Co,Fe; 1Sip9). Ezek az eredmények azt valdszinisitik, hogy az irodalmi
érték az ott alkalmazott magas homérsékletii €s hossza idejii hékezelés miatt bekdvetkezett Si
veszteség kovetkezménye és nem felel meg a sztochiometrikus Co,FeSi 0sszetételli minta
atlagmagnesezettségének. Ezt timasztja ald a spinpolarizacio direkt mérése (PCAR: pont-kontakt
Andreev reflexid spektroszkopia) amit P. Szabo kassai csoportjaval (Institute of Experimental
Physics, SAS, KoSice) egyiittmiikodve végeztiink. A Co,Fe; 1Sige (M = 6.02 pug) mintankra kapott P
= 0.48 érték jol egyezett az irodalomban a sztochiometrikusnak feltételezett Co,FeSi mintara
publikalt értékkel, mig a méréseink szerinti sztochiometrikus Co,FeSi-nek (de ahol M = 5.75 ug)
spinpolarizaltsagara P = 0.79 kaptunk, amely az ezekben a rendszerekben eddig megfigyelt
legnagyobb érték. Mindez azt tdmasztja ala, hogy a Co,FeSi nem félfémes, de spinpolarizaltsaga
igen magas.
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P. Szabo (Kosice) PCAR mérése a korabban emlitett mintdinkon.

Szazat meghaladd szamban készitettlink kiilonb6z6 dsszetételd, kiillonbozé hdkezelési és
minta eldallitasi (gyorskvencselt, daralt) modszerrel 6tvozeteket: Co,FeAl; Siy (x=0, 0.15, 0.3, 0.5,
0.7, 085, 1), C01.9F61_1A11_xSix (XZO, 015, 03, 05, 07, 085, 1), COzFeo.gTMo_lsi (TM = Tl, V, CI’,
Mn, Co, Ni, Cu), Co,.yFe;+yAl és Si (y =0, 0.05, 0.1, 0.15), tovabba Si hidnyos és tobbletes
Co,FeSi, CoyFeGa; Gex (x=0, 0.3, 0.5, 0.7, 1), stb. Ezeken a mintakon a rontgendiffrakcios
vizsgalatok utan homérsékletfiiggd magneses és Mossbauer méréseket végeztiink. A kdvetkezdkben
ismertetem a legfontosabb eredményeket.

Tanulmanyoztuk a Co,FeAl-Si helyettesités hatasat és a Fe-Co rendezetlenség hatasat. Ez a
rendszer azért érdemelt kiemelt figyelmet, mert a fent idézett irodalmi elméleti szamitas azt josolja,
hogy a Fermi nivo eltolodik a helyettesités hatisara €s emiatt az alkalmazasok szdmara
CoFeAly sSip s 0sszetételi 6tvozet lenne a legalkalmasabb — ebben az esetben a szamitas szerint a
Fermi nivo a tiltott sav kozepén helyezkedik el, a feltételezett félfémes tulajdonsag fokozott
stabilitasat eredményezve. Ez a nemzetkozi irodalomban széles korben elterjedt nézet szamtalan
munkat eredményezett ennél az 6sszetételnél. A rontgendiffrakcios mérésiink megmutatta, hogy a
feltételezett tokéletes L2 rend nem valosul még meg ennél az 6sszetételnél (a korabbi nézettel
szemben a Co,FeAl kristalyszerkezete B2, nem L2, — azaz a Fe és Al atomok rendezetleniil
helyezkednek el a Co atomok alkotta kocka kdzepén). A kooperaciés Kudrnovsky-féle szamitasok
szerint, amelyek ugyancsak tokéletes 1.2, rendallapotot tételeztek fel, nincs tiltott sav, hanem a
zéro-gap esete forog fenn. Ez az eredmény, és az altalunk megfigyelt rendezetlenség egyiitt azt
mutatja, hogy téves volt az irodalmi kiindulé feltevés, és hiaba valo volt az ezen vizsgélatokba
befektetett, napjainkig tartdo nemzetkozi eréfeszités (Acta Physica Polonica, A127, 347 (2015)).

Meghataroztuk a Co2FeSi Heusler 6tvozetekben az antifazisu Fe helyek magneses és
Mossbauer spektroszkdpiai jellemzoit, valamint a sztochiometriatol valo eltérés hatasat, amelyek
lényegesen befolyasoljak a feltételezett félfémes tulajdonsagokat.
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Az abra a Fe-Co és a Fe-Si sztochimetriatol valo eltérés hatasat mutatjia be a CoFeSi 6tvozet
telitési magnesezettségére és a vasatomok hiperfinom terére (azaz lokalis mdagneses momentumara)

Erdemes kiemelni, hogy a Si tobblet jelentés csokkenést okoz a megnovekedett szamii Si
szomszédsagok eldfordulasa révén a kobalt atomok magneses momentumaban, ez magyarazza azt,
hogy a parologtatott Co,FeSi vékonyrétegek magnesezettsége altalaban lényegesen alacsonyabb
mint a tdmbi mintdkban. Ugyanakkor az is latszik, hogy a Fe atomok magneses momentuma a
szerkezet Fe helyein il6 Fe atomokon valtozatlan marad a helyettesitésekre, a 20 T kortili érték a
Co helyeken iil6, 1ényegesen kisebb Fe momentumnak felel meg (ezek elsé szomszéd kornyezete 4
Fe, 4 Si) — és nincs transzfer (vagy s-vezetési elektronoknak megfeleltethetd) jarulék, ami
egyértelmiivé teszi a mar emlitett aranyossagot a Fe hiperfinom tere és lokalis magneses
momentuma kozott. J. Kudrnovsky és mts.-i szamitasai a mar emlitett modellben jol reprodukaljak
az altalunk megfigyelt trendeket, mint az az alabbi dbran lathaté (uUDLM= uncompensated
disordered local-moment)
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nen-relativistic non-stoichiometric FM-LDAU Co,FeSi alloys
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Meghataroztuk a Co,FeSi atlagmagnesezettségének valtozasat 3d szennyezok hatasara. Ez
nem koveti a félfémekre elvart Slater-Pauling tipusu viselkedést, mint az alabbi dbra mutatja:

Az atlagmagnesezettség valtozasa a Fe-atomok 10%-anak 3d-atmeneti fémmel torténo
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helyettesitésére. A Slater-Pauling viselkedés felelne meg a feltételezett félfémes viselkedésnek. A Fe
atomok hiperfinom tere valtozatlan marad erre a helyettesitésre.
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Itt is lathato, hogy a Fe atomok hiperfinom terében a 3d szennyez6 szomszédok jaruléka
elhanyagolhat6 nagysagt, ami dontéen p-jellegii vezetési elektron jaruléknak feleltetheté meg és
alatamasztja a korabbi eredményiinket a Fe atomok hiperfinom terének és magneses
momentumanak aranyossagarol. J.Kudrnovsky és mts.-i szdmitasai a mar emlitett modellben jol
reprodukaljak az altalunk megfigyelt trendeket, mint az az alabbi dbran lathato:
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3d-transition metal X-impurity

Nagymagnesterti (7 T-ig) Mossbauer méréseket és SQUID magneses méréseket végeztiink
az irodalomban elméleti szamitasok alapjan ferrimagnesesnek josolt Heusler 6tvozeteken (Fe,NiSi,
FeMnGe, V,FeGa, Ti;FeAl, V,FeGe, Fe;MnSi, CoFeGe, CoFeMnAl), de az elméleti varakozassal
ellentétes eredményt kaptunk: mindegyik ferromagnesesnek bizonyult, a telitési magnesezettség
ferrimagnesességnek tulajdonitott alacsony voltat ezekben az 6tvozetekben az atomi rendezetlenség
okozta.

A kapott adatok, eredmények rendszerezése, publikaciora torténd elokészitése jelenleg
folyik. El6adasok formajaban elhangzottak egyes részeredmények: Vincze I: Co,FeSi — Co-related
NMR, Institute for Solid State Physics, Technische Universtat Dresden, 2014; Vincze I: Past,
present, future?, Symposium of the Network of Hungarian Mossbauer Laboratories (SNHML2014);
Kaptas D: Fe-Si antisite disorder in the Co,FeSi Heusler alloy, ICAME, Hamburg, 2015.

Budapest, 2017. marcius 22.

Vincze Imre

13



