Multiréteg struktirak magneses tulajdonsagai
Szakmai beszamolé a T48965 szamu kutatasokrol

Kutatasaink f6 vonalakban a munkatervben felallitott program alapjan torténtek. Méssbauer
spektroszkopia és SQUID méagnesezettség méresek segitsegével vizsgaltuk ultravékony (1 nm
alatti) Fe rétegeket tartalmazd Fe-Al és Fe-Ag multirétegek, valamint kilonbozé vastagsagu Fe
rétegeket tartalmazd Fe-Ag multiréteg heteroszerkezetek magneses tulajdonsagait. Ezekben a
rendszerekben az ultravékony Fe rétegek szuperparaméagneses viselkedést mutatnak és meréseink
elsésorban arra iranyultak, hogy vizsgaljuk az 0Osszefliggést a magneses tartomanyok mérete,
anizotrépia tulajdonsagai, a magneses szemcsék kozotti kdlcsdnhatas és a szuperparamagneses
tulajdonsdgok kozott. Ehhez jarultak hozzad azok a vizsgélatok is amelyekben ugyanezen
0sszetevokbol mas modszerekkel allitottunk elé ugyancsak nanoszerkezeti, de eltéré struktaraja
kompozitot. Kutatasaink masik lényeges célkitiizése volt, hogy a révid tava rendre érzékeny
Maossbauer spektroszkopia segitségével vizsgéljuk a rétegek hatérfelliletén torténé keveredés
mértekét, az ennek soran keletkez6, tobbnyire nem egyensulyi otvozetek 6sszetételét. A
hatarrétegben lejatszodo szilardtest amorfizacid tanulmanyozasadhoz az irodalomban eddig nem
vizsgélt, harom elemii (Fe-B-Ag) multiréteg szerkezeteket allitottunk el és vizsgaltuk a harom
komponens altal lehetové tett rétegsorrend permutacid hatasat a multiréteg szerkezetre. A multiréteg
szerkezetre vonatkozO megallapitasainkat mindegyik vizsgalt rendszeren @sszehasonlitottuk
transzmisszios elektronmikroszképos (TEM) vizsgalatok eredményeivel is. A munkatervben vazolt
programb6l a minta sikjaval parhuzamos iranyld magneses térbe helyezheté egyedi tervezésii
kriosztat elkészitése nem valdsult meg, mert az id6kdzben meghibdsodott, kutatasaink
szempontjabol alapveté fontossagu zartkort hiatéberendezes javitasara kellett forditanunk az erre
szant pénzeszkozt. A beruhazési tervnek megfeleléen ugyanakkor beszerzésre kerllt egy Uj

Mdossbauer mozgato egység és a hozza tartozo korszera elektronika.

Fe-Al multirétegek és golyds malomban nanokristdlyositott 6tvozetek vizsgalata.

A multirétegek Mdossbauer vizsgalatat a 4.2 K és 300 K kdzotti homérséklet tartomanyban
végeztik, esetenként 7 T-ig terjed6 kils6 magneses térben. Elektronmikroszkdpos vizsgalatokkal
osszhangban megallapitottuk, hogy AlsFe, Osszetételi nem magneses Otvozet képzodik a
hatarrétegben. A nem 0tv0zodott Fe tartomanyok vastagsdganak novekedésével markans
valtozasokat tapasztaltunk azok hiperfinom terének homeérséklet és kiilsé magneses tér fuiggésében.
Ezt a két monoréteg és az annél vastagabb rétegekben talalhatd Fe atomok Iényegesen kilonbdzo

magneses viselkedésének tulajdonitottuk. A jelenséget parhuzamba allitottuk a mechanikai 6rléssel



eléallitott nanokristalyos FeAl 6tvozetben tapasztalhaté magneses viselkedéssel, ahol az antifazisd
szemcsehatarok megjelenése hoz létre két monoréteges Fe tartomanyokat, tobbségében a nem
magneses FeAl szemcseék felliletén. Feso.xAlsox mechanikailag 6rolt mintak esetén a Fe tobblet a
nem szokvanyos magneses tulajdonsagok gyors megsziinését eredményezi. Ezeket a kutatdsokat az
OTKA T46795 és T31854, valamint az OTKA-NKTH K 68612 kutatdsokkal egyittmiikddésben
vegeztik és az aldbbi kbzleményekben talalhatoak:
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Fe-Ag multirétegek, heteroszerkezetek és granularis 6tvozetek vizsgalata.

A Fe nanoszemcsék méretének meghatarozasa ebben a rendszerben a szokasos
szerkezetvizsgalati modszerekkel (rontgen diffrakcio, TEM) nem lehetséges. Kutatasunk egyik
fontos eredménye volt, hogy a granularis multirétegek szuperparaméagneses tulajdonsagaibol az
egyes mintakra Madossbauer és SQUID magnesezettseg meérések segitségével meghatarozott
magneses szemcsemeéretek jO egyezést mutattak egymassal. Az igy meghatarozott szemcseméretet
alatdmasztottdk a 4.2 K-en, nagy magneses térben mért statikus hiperfinom terek is, amelyekben
megkilonboztettink Fe szemcsén belli és felleti jarulékokat. Eredmeényeink aladtamasztottak
azokat az elméleti szamitasokat amelyek a tombi Fe értékhez viszonyitva az Ag hatarolta fellileten
megnovekedett magneses momentumot, de kisebb hiperfinom teret jésoltak. Vizsgaltuk a
kilénb6z6 lehetseges (hoétagulas, fedoréteg, szubsztrdt okozta) mechanikai fesziltségek és a
granularis multirétegekben megjelené meréleges magneses anizotropia esetleges 0sszefliggését és
megallapitottuk, hogy azok az anizotropia tulajdonsdgokat nem befolyasoljak jelentésen.
Vizsgaltunk a komponensek egyiittes parologtatasaval, a multirétegekhez hasonlo kortilmeények
kozott készilt, ugynevezett granularis otvozeteket is. Ezek a granularis multirétegektol két 1ényeges
tulajdonsagban kulonbdztek, nem volt megfigyelheté merbéleges magneses anizotropia és a
szemcseméret eloszlas szélesebb volt. Ezeket a kutatasokat az OTKA T46795 és T32096
kutatasokkal egyittmiikddésben végeztik és az alabbi kdzlemenyekben talalhatoak:
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Szekvencia permutélt Fe-B-Ag multiréteqgek

Régota kozismert tény, hogy a multirétegekben kuldnbseg lehet egy réteg “also” illetve
“fels6” hatarrétege kozott mivel a rétegndvekedés folyamata megvaltozhat amikor a két elem
szerepe felcserélédik a szubsztrat és a novekvo réteg dsszefliggésében. A nanométeres skalaju
multirétegekben az also és felsé hatarrétegek kozotti killonbség vizsgélata nyilvanvaldan csak atomi
felbontasu szerkezetvizsgalati vagy olyan lokélis tulajdonsagokra érzékeny maodszerrel lehetséges
mint példaul a Mdssbauer spektroszkdpia. Korabbi Mdssbauer spektroszkopiai vizsgalatok azt a
modszert alkalmaztdk, hogy a természetes Fe rétegen belil (amely 2 at%-ban tartalmaz a
Mossbauer mérésekre alkalmas izotépot, °'Fe-et) meghatarozott poziciéban (pl. elsé vagy utolsd
atomi sik) *'Fe réteget helyeztek el. Ennek a moédszernek nyilvanvalé héatranya, hogy a Fe
ondifflziéja mintakészités vagy egy esetleges hokezelés soran lényegesen befolyésolja a °'Fe
mélysegi eloszlasat a Fe retegben, ezért kvantitativ eredményt az esetek tébbségeben nem
varhatunk.

A kilénbozé tipust hatérrétegek vizsgalatdra 0j modszert javasoltunk, amelyet az
alabbiakban részletesen ismertetiink. Harom elemi multiréteg esetén két kulonb6zé rétegsorrendi
mintat készithetink (esetiinkben Fe/B/Ag ill. Fe/Ag/B) és ezekben barmely két elempart tekintve
kiilénbdzo6 tipusu lesz a hatarréteg. Az azonos vastagsagu rétegeket tartalmazo, de kilénbdzo
rétegsorrendi mintdk ©sszehasonlitasabdl az “alsé” illetve “fels6” hatéarrétegek kozotti
kilénbségekre kovetkeztethetlink. Az altalunk vizsgalt Fe-B-Ag rendszerben mind a Fe-Ag mind a
B-Ag egymassal nem kevered6 (pozitiv képzodéshojii) elempér, mig a Fe-B rendszerben tobb
egyensulyi (FeB, Fe;B) és nem egyensulyi (FesB, amorf Fe-B) Otvozet is képzédhet. Ez a
kilénbseg tlkrozodik abban, hogy a Fe-Ag multirétegekben a hatérfelliletek 1ényegesen élesebbek
mint a Fe-B multirétegekben, ahol az elemi rétegek kozoétt egy 1-2 nm vastag amorf tartomany
figyelheté meg. (Koréabbi vizsgalataink azt mutattak, hogy utolagos hokezeléssel ez a tartomany

még novelheto is.) A szekvencia permutalt Fe-B-Ag mintak Mossbauer spektrumabol elsésorban a



Fe/B és a B/Fe hatarfeliileteken képzédé amorf

rétegekrél  kapunk informéciét. A szekvencia
permutalt mintaparok mindig egyutt késziltek oly
modon, hogy két elem — a Fe és vagy a B vagy az
Ag — egylitt lett parologtatva két szubsztratra, mig
a harmadik elem péarologtatasa kozben az egyik
szubsztrat mindig ki volt takarva a forras elél. Igy a
mintaparokban a Fe rétegvastagsagok valdban
tokéletesen egyezoek voltak. Keét ilyen mintapar
szobahémérsékleten mért Mdssbauer spektruma
lathat6 az 1. abran.

A szobahémérsékleten mért spektrumok
erésen fliggnek mind a rétegvastagsagtol mind a
rétegsorrendtsl. A kulonbsegek értelmezéséhez ki
kellett zarni azt a lehet6séget, hogy a kis magneses
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1. dbra

Szobahdmérsékleten mért Mdssbauer spektrumok az
alabbi mintdkra:
Al1:Si/[5nmAg/2nm>Fe/2nmB],/ feds réteg
B1:Si/[5nm Ag/2nmB/2nm *Fe],/ fedd réteg
A2:Si/[5nmAg/1nm>Fe/1nmB],/feds réteg
B2:Si/[5nmAg/1nmB/1nm?*Fe],/ feds réteg
A fedd réteg minden esetben 50 nm Ag/ 100 nm B
volt. A spektrumokbdl szamitott hiperfinom
téreloszlasok a OT -40T tartomanyban vannak
feltuntetve a spektrumok mellett.

relaxacios id6 eloszlasa okozza a széles és tobbnyire két cstcsu hiperfinom téreloszlast. Ehhez
alacsony hémérsékleten illetve kiillsé magneses térben végzett mérések voltak szlikségesek. Ezek
azt mutattak, hogy bar kis mértékben szuperparamagneses részecskék is talalhatok a mintakban

(ezek egy része a leginkabb a minta

B/Ag Fe/Ag/B b

feltletén taldlhaté oxid) a szekvencia

permutalt parok kozotti  kilonbség

alacsony homérsékleten illetve nagy
magneses térben is kimutathatd volt.
Ezeknél a méréseknél a hiperfinom
téreloszlasok kilonbsége egyértelmiien a
Fe és a B rétegek kozti keveredés
nagyobb meértékébdl szarmazott az Al
illetve A2 mintdkban a B1 illetve B2
mintdkhoz viszonyitva.

A B/Ag illetve Ag/B hatarfelule-

teket transzmisszios elektronmikroszko-

2. &bra
Az Al (a, c) és B1 (b.d) minték transzmisszids elektronmikroszko-
pos képe.

pos mérésekkel vizsgalatuk. Az Al-B1l



mintapar vilagos latotera (a, b) illetve nagyfelbontésu (c, d) képe lathatd a 2. abran.
JOl lathatd, hogy a rétegsorrend lényegesen befolyasolja a

[x A Ag/10A B/10A *'Fe],
multiréteg szerkezet morfoldgiajat. Az irodalmi adatokkal torténé
Osszevetésbol megallapithato volt, hogy ennek legfébb oka az Ag *\‘ ,'f-.
nem egyenletes, klaszteres névekedése a B feliiletén. Uj eredmény az "'"; fj 50A Ag
a megallapitasunk, hogy ugyanakkor a B viszonylag egyenletesen [, .,‘ :
képes novekedni az Ag feliletén, igy egy harmadik komponens és ‘b" :
megfelelé rétegsorrend segitségével eléallithatd Ag és B rétegeket 20A Ag
tartalmazd, de Kkis fellleti hulldmossagu multiréteg. (Ag-B | “‘\../‘”
multirétegeket kordbban megprobaltak eléallitani rontgen tlkrok b
celjara.) A Fe es B rétegek kozotti keveredés szempontjabdl az 10AAg
elvalaszto Ag retegek vastagsaganak egyenetlenségei jatszanak N f _
fontos szerepet. Azokon a tartomanyokon ahol a Fe réteg alul és N ;/A:elocit;) [mm/;j °

3. abra

felll is B réteggel érintkezik nagyobb lesz a keveredés mertéke, ami jelzett mintakon

szobahdmérsékleten mért

abban nyilvanul meg, hogy az amorf komponens aranya né a bcc-Fe- Mossbaver spektrumok,

hoz viszonyitva, illetve az amorf komponens B koncentracioja
névekszik. Ez utobbi figyelheté meg abban az esetben példaul amikor a B2 mintaban az Ag rétegek
vastagsagat csokkentjlk, amint az a 3. dbran lathatd. 1 nm Ag rétegvastagsag esetén a minta szinte
teljesen egészében paramagneses, ami az amorf Fe-B 6tvozetek irodalmi adatai alapjan azt jelzi,
hogy a B koncentracidé tobb mint 55 at%, azaz kozelit a nominalis Fe és B vastagsagokbol
szamithatd 60 at%-hoz. Ebben a rendszerben tehat, a két elem kozotti keveredés mértékét egy
harmadik, a két méasikkal nem kevered6 elem mennyiségével tudjuk valtoztatni.

A szekvencia permutalt Fe-B-Ag multirétegekben a Fe és B kdzotti keveredés mértékét az
Ag réteg vastagsaganak egyenetlensége és a Fe és B rétegek egymashoz viszonyitott helyzete, azaz
az “als0” és "fels6” hatarrétegek kulonbdzosége, egyarant befolyasolja. A rétegek ismétlédési
szamanak csokkentésével megallapitottuk, hogy 5 nm Ag rétegvastagsag esetén féleg az "als6” és
"felsé” Fe-B hatarrétegek kilonbozosége okozza a szekvencia permutdlt mintdk kozotti
kilénbséget. Ezek az eredmények az alabbi kozleményekben talalhatdak:
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