Az Nd helyére a kovetkezét irhatjuk:
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ahol m a tomeg, M a molaris tomeg, N, az Avogadro-
szam, Va térfogat, p a srlség, pd pedig nem mas, mint
a vastagsag tomeg/felszin dimenzioban. Ezt a (7)-be he-
lyettesitve kapjuk:
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Ha a minta keverékanyagbol all, a molaris tdmeget a

kovetkez6 atlagként szamithatjuk:

Y m,
(My = *+—, ©)

m.
2,

ahol m, és M, rendre a keveréket alkoto i tipusa atomok
Ossztomege és molaris tomege. Keverékanyag esetén a
neutron-visszaszorasi hataskeresztmetszet a kovetkezd
modon all elé:

(og) = = (10)
n

ahol »; és 6, rendre a keverékben levé i tipust atomok
szama és reflexios hatdskeresztmetszete.

A fenti modszer alkalmas arra, hogy az ekvivalens vas-
tagsdg meghatirozasival és a (8) felhasznildsdval az
adott mintat alkot6 atomok vagy molekulak neutron-visz-
szaszorasi hataskeresztmetszetét relativ médon hataroz-

zuk meg, a polietilénre vonatkozo 6, ., =37,6+1,0 barn
értéket hasznalva referenciaként. ‘

A reflexios hataskeresztmetszetek ismeretében barmely
Xelemre vagy vegytletre mint referencidra vonatkozo d,
ekvivalens vastagsag kiszamithat6. Ehhez tekintsiik a (8)
jobb oldalan allo kifejezésben a polietilénre mint referen-
cidra vonatkozd mennyiségeket. Helyettesitsitk ezeket az
X elemre vagy vegytiletre mint referenciara érvényes ada-
tokkal Ggy, hogy a jobb oldal értéke ne valtozzék:

pCH_, de, CH_, _ pX 68,X
Tcﬁwz T Op y-
CH, X

Ebbdl atrendezéssel a kovetkezGt kapjuk:

MX G[B.Cnl

pxde,x= M 7PCHlde,CHl'

CH, B, x
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Ha példaul a d vastagsigi mintaba vizet tesziink refe-
renciaanyagként (X = H,0), akkor a (11) egyenl&ség adja
meg a viz és a mar ismert, polietilénre vonatkoz6 ekviva-
lens vastagsag kozotti osszefliggést. Ez f6ként akkor lehet
hasznos, ha nem akarjuk, hogy a mintank vizzel érintkez-
zen, mégis sziikséglink lenne elemzéshez a kalibracios
egyenes felvételére. A tiszta mintara vonatkozé tobbletbe-
utés (R;) és a viznek mint referencianak ekvivalens vas-
tagsiga elegendd az egyenes meghatirozasahoz.

Koszonetnyilvanitas

Koszonetet tartozom és 75. sziiletésnapja alkalmaval tovabbi jo egész-
séget kivinok Csikai Gyula professzornak, akinek vezetésével a Debre-
ceni Egyetem Kisérleti Fizikai Tanszékén a doktori értekezésemet készi-
tettem 1999 és 2003 kozott [3]. Jelen cikkben ennek egyik témajat is-
mertettem roviden.
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Bizonyara sokan egyetértéssel fogadnak azt a kijelentést,
hogy a KFKI-ban a szilardtestfizika professzionalis mtve-
lése az 1960-as években kiilonleges lendiletet kapott. A
vizsgalt kondenzalt anyagok akkoriban elsGsorban a kris-
talyos szerkezetd szilardtestek, azon beliil is a magneses

Pal Lénardnak ajanlva 80-ik sztletésnapjira.
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tulajdonsagaik miatt érdekes anyagok voltak. A vizsgalati
modszerek tekintetében kiemelt szerepet kaptak a nukle-
aris kisérleti modszerek, a Mossbauer-effektus, a nukle-
aris magneses rezonancia és a neutronszoras, kiegészitve
a klasszikusnak szamité rontgendiffrakcioval és a mak-
roszkopikus magneses paraméterek mérésével. Fejlettebb
nyugati laboratériumokat is megjart fiatal munkatarsak a
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magneses anyagok kutatisira szakosodva hatdrozott
koncepcid szerint megszervezett keretben tevékenyked-
tek példaul a Mdgneses szerkezetek és fazisatalakuldsok
cimmel jelzett programon. Er6s technoldgiai csoport gon-
doskodott a vizsgalatra szant, kivant Osszetételd anyag-
mintak készitésérdl és elsGdleges mindsitésérdl. A szakte-
rilet elméleti eredményeinek megismerését és gyarapita-
sat kivalo elméleti fizikusok muvelték. Pdal Léndrd heti
szemindriumain el6adast tartani megtisztel6 kotelesség-
nek szamitott a szilardtestfizikusok kozé tartozni akard
ifja kutatok szamara.

Képalkotas, szerkezetkutatds

Az anyagok atomi léptékid szerkezetének kutatisa két-
ségkivil fontos tudomanyos szakteriilet. Barmilyen fizi-
kai jelenségnek vagy folyamatnak a vizsgélata soran fel-
merilé ,hogyan és miért” kérdések megvilaszolasat cél-
szer( ugy elkezdeni, hogy elébb igyeksziink tisztizni az
anyaghoz kapcsolodo ,milyen, mibdl és hogyan épiil fel,
milyen a szerkezete” kérdéseket. Az anyagi kozeget meg
akarjuk nézni, latni akarjuk a formdjat, képet akarunk
rola alkotni.

A képalkotasi modszerek elvileg két, nagyjabol elkilo-
nithetd csoportba tartoznak: részecskeszerd és hullamsze-
rd eszkozokkel” hozhatunk létre képmast egy targyrol.

A részecskeszerd képalkotdsi modszerek legkorabbi
nyilvanval6 formaja a Laterna Magica, amelyben egy tG-
szerd lyukon keresztil a kilvildg minden irinyabol egy-
egy hatarozott szind és intenzitdsi vékony fénysugir
érkezik a pergamenernyére, azon kirajzolva a kornyezé
targyak forditott képét. Ugyanilyen alapelv szerint miko-
dik néhany korszerd tapogatd vagy pasztizd eszkoz,
példaul az elektronmikroszkopia vagy az alagatmikrosz-
kopia tertiletén. Nyilvanvalo, hogy a képalkotis felbonto-
képességét, az egymastol megkiilonboztetheté képpon-
tok méretét a pasztazo nyalab (tdlyuk, elektronnyalab,
tapogaté tihegy) mérete hatirozza meg.

A hullamszeri képalkotas kozvetettebb moédon torté-
nik, amit a latisunk példajaval mutathatunk be. A tar-
gyakra egy fényforras, példaul a Nap fényének kiterjedt
hullamnyaldbja esik, azon a fizikai optika torvényei sze-
rint szorodik, és a szorodassal létrejott hullamtérbdl a
szemlnk lencséje hozza létre a képet és vetiti a retina
sikjara. A szoraselmélet szerint a hullimok szorddidsa és
interferencidja soran a targyak Fourier-transzformalt hul-
lamtere jon létre, amelybdl a szemlencse egy masik Fou-
rier-transzformacioval allitja el a szemiinkkel lathatod
képet. Ugyanez megtorténik a fényképezGgépekben,
mikroszkopokban, tivesovekben, a klasszikus optikai
eszkozokben is. A fény ugyanis alkalmas fénytors kozeg-
bdl késziilt Fourier-transzformator eszkodzzel, a lencsével
irdnyithatd, parhuzamos sikhullimbol fokuszalt gomb-
hullimmai, egy pontbdl indulé gombhullimbél parhuza-
mos sikhullimma formalhat6 az elektromagneses sugar-
zas lathato hullimhossztartomanyaban. A fénytorés jelen-
sége, a fény klasszikusan folytonos terelhetGsége Ossze-
fugg azzal, hogy egyetlen hullimhossznyi tavolsagu tetje-
dés soran a fény sok ezer atomi részecskével keriil kol-
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csonhatasba, a kvantumfizikai hatisok osszege klassziku-
san leirhato jelenséget eredményez. Itt a képalkotas fel-
bontoképességét a hullimnyalab hullimhossza hatarolja:
minél kozelebbi képpontokat kivinunk megkilonboztet-
ni, anndl kisebb hullamhosszt nyalabot kell alkalmaz-
nunk.

Az anyagok atomi 1éptéki szerkezetének meghataro-
zasa tehat vilagos feladat, az atomi méreteknél és tavolsa-
gokndl finomabb képi felbontoképesség eléréséhez 0,1
nanomeéter vagy anndl kisebb méretd tapogatd nyalabra,
tihegyre vagy ilyen hullimhosszt sugarnyaldbra van
sziikség. A pasztazo szondas ,részecskeszerl” feliletvizs-
galo eszkozokben (alagitmikroszkop, atomerd-mikrosz-
kop stb.) az atomi felbontds ma mar szinte rutinszerden
elérhet. A Kkiterjedt hullimszerd elektronnyaldbbal,
elektromagneses ,lencsével” mikods korszerd transz-
misszios (atvilagito) elektronmikroszkopokban is megkii-
16nboztethetSek a kiilondllo atomok. Ez utdbbi modsze-
reknek kozos hatrinya, hogy a tapogatd szonda csak a
vizsgalt anyagminta feltletérdl, a toltott elektronok pedig
csak néhany atomnyi vastagsagu feliileti rétegrél tudnak
képet alkotni. Nagyobb athatoloképességl, semleges
toltésallapotd hullimnyaldbokra lenne sziikség.

A rontgensugarzas és a termikus neutronok hullam-
hossza megfelel az atomi 1éptéki felbontoképesség ko-
vetelményének, és az anyagokban sokkal kevésbé nye-
16dnek el, mint az elektronok. Ez a kétféle sugirzas le-
hetne tehat az atomi felbontasta képalkotas legcélszeribb
eszkoze. Az anyag atomi részecskéin valo szorodas és
interferencia utjan létrehozzak az anyagi testet jellemzd
Fourier-transzformalt hullamteret, amelyet most mar
,csak” vissza kell transzformalni a képmas elGallitasa cél-
jabol. Es éppen ez itt a bokkend. Ilyen révid, atomi tavol-
sagnyi hullimhossza sugarzasok nem terelhetSk a lathato
fény modjara, még nem talaltak fel és valositottak meg a
rajuk alkalmazhat6 Fourier-transzformator szerepét betol-
t6 lencsét. Direkt képalkotasra tehat nincs mod. Meg kell
elégednlink azzal, hogy a hullimoknak az anyagokon
valo interferenciaszorddasa sordn az anyag atomi léptékd
szerkezetére vonatkoz6 Fourier-transzformalt hullamtér
keletkezik, amelyet eszkozként lehet felhasznalnunk a
szerkezet lehetS legteljesebb megismerése céljabol. Ez
utobbi mondat meg is fogalmazta a diffrakcios szerkezet-
vizsgalati modszerek lényegét: a vizsgalt anyagmintan
szorodott hulldmteret kell méréssel feltérképezniink, és
abbol kiszamitanunk az atomi 1éptékd szerkezetet. Ko-
moly és elkertlhetetlen veszteséget jelent az a korul-
mény, hogy a szort hullimtérnek csak az intenzitasat
tudjuk megmeérni, a hullimok fazisa a mérés soran el-
vész, ismeretlen marad. A diffrakcios szerkezetvizsgalat
tehat természeténél fogva kozvetett, csak egyik irainyban
egyértelmi modszer: ismert szerkezet egyértelmd diffrak-
cios képet ad, de egy adott diffrakcios kép tobbféle szer-
kezetbdl is szarmazhat. Ilyenféle tokéletlenségek ellenére
a diffrakcids szerkezetvizsgilattal az elmutlt majdnem
szaz év soran a szilard halmazallapott elemek, vegytile-
tek, otvozetek szinte teljes korének kristilyszerkezetét
sikertilt meghatarozni. A diffrakcios szerkezetkutatds ne-
hézségeit, buktatoit és intellektudlis szépségeit kitinSen
szemlélteti James D. Watson Nobel-dijas biologus, bioké-
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mikus 1968-ban megjelent The double belix (A kettGs
spirdl) cimd konyve, amelyben leirja azt a gyonyoriséges
szellemi pokoljarast, amelynek a végén 1953-ban a Na-
ture folyoiratban megjelenhetett az 6rokléstan alapmole-
kuldja, a DNS (dezoxiribonukleinsav) szerkezetét leird
levél [1] Crick és Watson tollabol.

A tovibbiakban a KFKI kisérleti atomreaktora mellett
foly6 neutrondiffrakcios kutatisokra, az atomi léptékd
magneses szerkezet meghatirozasinak modszerére és
néhdny hazai eredményre forditjuk a figyelmunket.

Neutrondiffrakcio

A neutronnyalabok hulldimszerd terjedésének és krista-
lyos anyagokon val6 interferenciaszérodasanak kisérleti
bizonyitéka 1936 6ta ismert. A neutrondiffrakcié mod-
szere az Otvenes évek elején indult fejlédésnek a nuklea-
ris reaktorok elterjedésével egyidejileg, mivel ezek elég
nagy intenzitisi neutronnyalibokat tudtak mar szolgal-
tatni az ilyen kisérletekhez.

A neutronok a szilard anyagokkal kétféle ,szerepben”
lépnek kolesonhatasba: egyrészt mint nukleonok a mag-
er6k miatt szorodnak a kristalyt felépité atomok magjain,
masrészt mint perdilettel, tehat magneses momentummal
rendelkez§ részecskék a magneses dipol-dipol koleson-
hatas kovetkeztében szorddnak az atomok elektronjain.
A nuklearis szoras rugalmas diffrakci6 esetén lényegében
a rontgendiffrakcioval azonos adatokat ad a kristaly
atomi felépitésérdl, ezért a kristalyszerkezet meghataro-
zasara — specidlis alkalmazasi esetektdl eltekintve — alta-
laban célszertbb a joval nagyobb hagyomanyu, olcsobb
és kevéshé idGigényes rontgendiffrakciot alkalmazni.

A neutrondiffrakcio legkézenfekvébb alkalmazasi te-
rilete éppen abbol adodik, hogy a neutron az anyagok
belsejében levs, helyrdl helyre valtozoé mdagneses tér ér-
zékelésére is alkalmas. 1949-ben jelent meg az elsé olyan
kozlemény, C.B. Shull és J.S. Smart munkdja, amelyben
egy szilard anyag (MnO) migneses szerkezetét hataroz-
tak meg neutrondiffrakcidval [2]. A neutrondiffrakcio
modszere az anyagok magneses szerkezetének, azaz a
magneses momentumok atomi léptékd, periodikus térbe-
li elrendezGdésének tanulminyozdsara azota is a legkoz-
vetlenebb és lényegében az egyetlen modszer.

A neutronnyaldb anyagon val6 szérédasat a kvantum-
mechanika matematikai eszkozeivel irjuk le. A neutronok
hullamfiiggvényének a kolcsonhatisi potencidl hatisira
torténd idébeli valtozasat a részecskearam fogalmanak
alkalmazasaval térbeli fliggvényekre vezetjik vissza. A
tényleges kisérletekben valoban a neutronok folytonos
arama esik a vizsgalt anyagmintdra, és a szort neutronok
terbeli eloszlasat figyeljik meg.

A részecskearam kifejezésében a neutronok térkoordi-
nataktol figgds hullamfiiggvénye adott impulzusi beesé
nyalab esetén egy sikhullim, a minta valamely pontjabol
szorodott részecskék esetén pedig az adott pontbdl kiin-
dulé gombhullam, amelynek erésségét a kolcsdnhatasi
potencialbdl szirmaztatott mennyiség, a szordsi amplitii-
do vagy szoOrdsi tényezd hatirozza meg. Egy Osszetett
anyagmintar6l szorodott hullamtér az 6sszetevs atomok-
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rol szorodott hullimok szuperpozicidjaval, azaz fizis
szerinti Osszegzésével allitandd elS. Az Osszetett minta
szOrdsi amplitidoja tehdt egyardnt tartalmazza a minta
egyes atomjainak a potencidlfiiggvényére €és az atomok
egymashoz viszonyitott helyzetére vonatkozo informa-
cibit. A szorasi tényezd négyzetét, amely arinyos a szoro-
dott részecskedram mért intenzitasaval, differencialis szo-
rasi hatdskeresztmetszetnek nevezzuk.

A kovetkezSkben ismertetjiik azokat az alapvetd
osszeflggéseket, amelyek a neutrondiffrakcios kisérleti
modszer megértéséhez szitkségesek. Bocsdassunk i, to-
megl, k hullimvektori, ¢ spinvaltozokkal jellemzett
neutronokbdl 4ll6 nyalabot az o dltalanositott paraméter-
rel osszefoglalt kvantummechanikai allapota kristalyra! A
szorasi folyamatban a neutronok hullimvektora k’-re,
spinvaltozoéjuk o’-re viltozik, a kristily az o dllapotba
kertl. A neutronok beesS hullamvektorat adottnak, a
szort hullaimvektort a méréssel meghatarozottnak, a neut-
ronnyaldbok spindllapotit és a kristily kvantummechani-
kai allapotat lényegében ismeretlennek, csak statisztiku-
san meghatarozottnak tekintjik. A neutron és a kristaly
atomi részecskéi kozotti kolesonhatdst a helyrdl helyre
valtozo értékd V(R) potencidl irja le.

Ha ez a kolcsonhatasi potencial elég kicsi ahhoz, hogy a
neutronok E, kinetikus energidja és a kristily E, energidja
mellett a Hamilton-operatorban perturbacioként legyen ke-
zelhetS, akkor a Born-kdzelités [3) szerint a kovetkezd kép-
let irja le a szords differencialis hatiskeresztmetszetét,
amely a mérhetd szort intenzitassal arinyos mennyiség:

d*c
dQ dE’

I o< = .
k 2mn?

€))
Y popl (Ko [VR) [ ko, s) S(AE, + AE),

on’y, d

ahol az egyes, hatdrozott paraméterekkel jellemezhets
folyamatok hataskeresztmetszeteit atlagolnunk kell a
lehetséges kezdeti dllapotokra, és Osszegezni a lehetsé-
ges végss allapotokra nézve. A kristaly és a neutronspi-
nek kezdeti és végsd kvantummechanikai allapotat nem
kell sziikségképpen ismerntink, az dtlagolashoz elegends
az o kezdeti kristalyallapot p, valoszintségét, és az s kez-
deti neutronspin-allapot p, valészinlségét megadni. A
S(AE,+AE,) Dirac-féle delta-fiiggvény az energiamegma-
radds torvényét fejezi ki:
K2 -k

AE, = HE T
’ 2m,

a neutron kinetikus energidjanak, AE, pedig a kristaly
energidjainak a megvaltozdsa a szordsi folyamatban.
(Amennyit az egyik lead, annyit vesz fel a masik, tehat
elgjelik mindig ellentétes.)

Egy kristalyos anyag atomi és magneses szerkezetét
akkor tekinthetjiikk ismertnek, ha a periodikus kristalyracs
és ha meg tudjuk mondani, hogy azon a helyen milyen
atom és annak mekkora magneses momentum van. Egy
ilyen elemi cellabol felépithetjikk a kristalyracs tokélete-
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sen periodikus, racshibaktél mentes és id6ben valtozat-
lan idedlis modelljét.

A redlis kristaly kolcsonhatasi potencidljabol 4tlagolas-
sal elkiilonithetjiik egymastol az idealis homogén modellt
és a zavaro térbeli és idébeli inhomogenitasokat:

V(R) = VIR) + A V(R), @

VR) = Y p (o | VIR o). (3

A V(R) atlagpotencialt a valodi kristly tulajdonsagait
hordozo6 6sszes lehetséges kvantummechanikai dllapotok
atlagakeént allitottuk el [4]. Ez a mennyiség az |o) kris-
talyallapotokra nézve mar nem operitor, hanem a térben
és id6ben kiatlagolt tulajdonsaga kristalyra jellemzé
fiiggvény, amely csak a térkoordinataktol fiigg, és a kris-
taly periodicitisinak megfelelGen egyenletesen periodi-
kus. Igy definicio6 szerint: V(R) = 0.

Diffrakcio alatt éppen az atlagolt idealis modellbél
adodo rugalmas, koherens neutronszorast értjik, ezért a
tovabbiakban a hatiskeresztmetszet (1) képletében csak
az atlagpotencialbol szarmazo jarulékot vizsgaljuk:

d’c  _
dQ dE’
) 4)
mo [ 2
B s |VIR)|ks) O(AE,).
pre §p5|< ¢ [VR) | k,s)|” 8(AE,)

Az elhagyott AV(R)-t tartalmaz6 tag az atlagpotencial-
tol valo eltéréseket venné figyelembe, amelyek inkohe-
rens és rugalmatlan szorassal csak a diffrakcios mérés
zavard hattérsugarzasat novelnék.

Megjegyezzik itt, hogy a kondenzalt anyagok dinami-
kus elemi gerjesztéseinek tanulmanyozasara a rugalmat-
lan neutronszords elsérendd fontossaga kisérleti mod-
szer. A reaktorokbol kaphato termikus neutronok 0,1 nm
korili hullimhossza és 0,025 eV korili energidja éppen a
kollektiv gerjesztések (fononok, magnonok stb.) hullam-
hossz- és energiatartomanyaval azonos nagysagrendbe
esik, igy az energia- és impulzuscsere a rugalmatlan szo-
rasi folyamatban egyazon kisérleten belil tanulminyoz-
hat6. A szilardtestek vizsgalatara alkalmas egyéb sugarza-
sok (fény, rontgen, elektron stb.) esetén altalaban nincs
ilyen szerencsés egybeesés a szoba jové hullimhosszak
és energiak kozott.

Bragg-reflexiok

A tovabbiakban tehat csak a rugalmas, koherens szoras
hataskeresztmetszetére lesz sziikségiink. A kristaly alla-
potainak az el6zGekben leirt altalanos és absztrakt jellegd
targyaldsdhoz képest a neutronok hullamfiiggvénye mar
sokkal konkrétabban kezelhets. A k hullamvektora nya-
l1ab neutronjainak a hullamfiiggvényében a koordinatak-
tol figgd rész periodikus exp(iKR) alaka sikhullam. Ezt
a hataskeresztmetszet képletébe helyettesitve kapjuk:
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Q) “[;{g)klm -
7 rugalmas (S)
mo [ . 2
1| dR{s |V(R)|s)exp(iKR)| ,
st | 20| [ R4 VR exp

ahol K = k -k’ a szorisi vektor, amelyben a beesd és a
szort neutronok hullimvektorai csak irdny szerint kilon-
boznek egymastol, mindkettének a nagysiga a A hullim-
hossz reciprokdval aranyos:

2
i3

A diffrakcios intenzitds tehat elvileg tartalmazza az
idedlis kristaly és a neutronok V(R) kolcsonhatasi poten-
cidljanak Fourier-transzformalt fliggvényét. A kristalyracs
idealis modellszerd periodikus szerkezete az a,, a,, a;
elemi racsillando-vektorokkal kifeszitett, egymassal azo-
nos elemi cellakbol épil fel, igy elegendé megadni
egyetlen celliban a kiilonb6z6 atomi poziciot meghata-
roz6 paraméterekkel jellemzett pontokban talalhato, egy-
forma atomok neutronszordsi paramétereit. Az atomok
koordinatait az adott elemi cella origdjaba mutaté T, =
La,tta,+ La, transzlicids vektor és az elemi cella ori-
gbjabol mért r; = xa,+ya,+za, atomi poziciovektor
osszegeként irjuk fel: R, = T, +r,. Ekkor az integralds a
kristaly atomjaira valo 6sszegzéssel helyettesithetd:

| = |k7| =

m()
27 h?

Y U, exp(iKR) = Y exp(iKr) Y exp(iKT,),

im i m

ahol U,, = U, a neutronnak az elemi cella atomjaival valo
kolcsonhatasat irja le. Az m-re vonatkozd Osszegzés az
egész kristaly minden elemi celldjan, az i-re vonatkozo
Osszegzés pedig csak az egy elemi cellan beldl talalhato
atomokon fut végig.

Ezzel a rugalmas, koherens szordsi hatiskeresztmet-
szet a kovetkezSképpen alakul:

JdR@exp(iKR) =
@)

do
T Q oc diffr  _
Q) p

Q )
Y,
5,8

2

N (S |U|s)exp(iKr) Y exp(iKT,)

m

Vegylk észre, hogy az elemi cellikon végigfutd6 m sze-

[P

fugg! Errdl a racstényezének is nevezett dsszegrél bebi-
zonyithatd, hogy az N elemi cellabdl allo V térfogata
kristalyban a kovetkez§ alakkal [5] azonosan egyenld:

3
Y exp(iKIT, -T,]) = NZS%Z S(K-1y). ®

A Dirac-deltas alak azt fejezi ki, hogy a diffrakcios kisér-
letekben a szort hullam intenzitdsa csak akkor kilonbozik
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nullatol, ha a szoérdsi vektor egy reciprokrics-vektorral
egyenlS. A kristilyrics transzlacids szimmetridja alapjan
ugyanis definialhatunk egy reciprokricsot, amely a szilard-
testfizika mas tertletein is fontos szerepet is jatszik.

A reciprokrics és a direkt racs elemi racsvektorai ko-
zott azab, = 218, (i, j =1, 2, 3) Osszefliggés teremt
kapcsolatot, ahol 8, a Kronecker-szimbolum (azonos in-
dexekre 1, kilonb6z6 indexekre 0). A 1, = bb,+kb,+
Ib reciprokrics-vektor a direkt rdcs pontjaira fektethetd
(bkl) Miller-indexd sikokat jellemzi, irinya az ilyen si-
kokra meréleges irany, nagysdga az ilyen sikok kozotti
d,, tavolsag reciprokaval aranyos:

2n
2n

bkl

|Tbkl| =

Az elemi reciprokrics-vektorok kifejezhetSk a direkt racs
elemi racsvektoraival:

b, = Z%azxa3,
2T

b, = —Vaaxal, )
2T

b3 = 7“1X”z-

A (8) egyenletbdl kovetkezé K = 1, feltétel nagyon
fontos megkotést jelent a szort neutronnyaldbok szérdsi
vektoraira nézve, és dltalanosabb jelentGsége van a diff-
rakcios modszer gyakorlati megvalositdsa szempontjabol.
Ez ugyanis a vektoridlis formaban kifejezett Bragg-felté-
tel. Az irany szerinti egyenlGség megkoveteli, hogy a szo-
ras olyan legyen, mintha a kristily (hkl) Miller-indexd
sikja tikor modjara visszaverné a neutronnyaldbot. Ezért
nevezziik a Dirac-delta-szerten éles diffrakcios cstucsokat
reflexioknak. A nagysag szerinti egyenlGség pedig a jol
ismert Bragg-egyenletre vezet. Ugyanis:

21T . 2T
|k -k"| =2="sinO,, = =2
7\‘ - dbk]
€]
azaz
2d,,sin@,, = A

Itt 6,, a beesd (és egyben a reflektalt) nyalabnak a
tikrozési feltételt kielégitG (hkl) Miller-indexd sikkal be-
zart szoge. Ennek megfelel6en a beesé és a visszavert
nyalab kozotti szog 20,,,.

Visszatérve a szordsi hataskeresztmetszet (7) kifejezé-
séhez, most mar a kiilonallé (hkl) Miller-indexd reflexiok
intenzitasait is kifejezhetjiik:

3
]blel oc NZS% |F(b/el)|2 =

2

an

8m? , .
NZTZ; D, Z (' |U,| sy exp(it, r)

8’
N2 22 E
Vv s, s pj

2

Y (S U] sy exp(2miChx,+ ky,+ 12))
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0,1 0,2 0,3 04 05
tavolsag (nm)

1. abra. Polikristilyos szilicium neutrondiffrakcios diagramja (W. Ko-
kelmann, Rotax, ISIS, 1999)

A (hkl) Miller-indext reflexiot tehat meghatarozza a
Bragg-feltétel és az itt szereplé F(hkl) komplex szerkeze-
ti tényezo.

Nukledris és magneses szoras

A szorasi hataskeresztmetszet kifejezésében tisztdzadsra
var még az U, potencidl jelentése. A neutron és az egyet-
len pontba koncentralt, pontszertinek tekintett magneses
atom U, kolesonhatdsi potencidljanak a kifejezését, a
magneses atom neutronszordsi tényezojét Halpern és
Jobnson szamitottak ki [6] 1939-ben:
U=b-pS, 0. (12)

Itt b, az i-edik atom nukledris szorasi tényezdje, a sz0-
rasi szogtdl fliggetlen, izotréop mennyiség, mivel az atom-
mag az atom méretéhez képest valoban pontszerinek
tekinthets, és a pont Fourier-transzformaltja minden
irinybol nézve azonos. Ertéke az atommag tulajdonsigai-
tol figg, a killonboz6 fajta izotopok esetére b, kézikony-
vekben, tablazatba foglalva megtalalhato.

Az i-edik atom magneses szordsi tényezGjében p, az
atom Bohr-magneton egységekben mért L magneses
momentumaval ardnyos mennyiség: p, = 0,27U,f,&K),
ahol f(hkl) a magneses szordsban résztvevé elektronok
p,R) térbeli sidrdségfiggvényének Fourier-transzfor-
maltja, a mdgneses alaktényezd (form faktor):

U = fhkD) ~ [ dR p,(R) exp(KR).  (13)

A magneses alaktényezd a rontgenszorasi amplitado-
hoz hasonldan az elektronok strdségfiiggvényének tér-
beli kiterjedtsége miatt a szorasi sz0g novekedésével eré-
sen csokken. A legtobb anyagban

m _ sin® >
4T A

szorasi szogeknél a magneses neutronszords intenzitasa a
nukledris intenzitds néhany szazalékara lecsokken. A
kilonbozs fajta atomok és ionok esetére a magneses
alaktényezd mért és/vagy kiszamitott figgvényei az iro-
dalomban, kézikonyvekben, cikkekben megtaldlhatoak.

0,5
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A neutronszorasi tényezS (12) képletében szerepld
vektort: § , =8, - (§,K)K migneses szoOrdsi vektornak
nevezzuk, és azt fejezi ki, hogy az §, egységvektor irinya-
ba mutaté atomi magneses momentumnak csak a K, =
T, SzOrasi vektorra meréleges komponense vesz részt a
szorasi folyamatban. Ugyanabban a (12) képletben ¢ a
neutronok allapotfiiggvényeire hatd spinoperator.

Végiil a kolcsonhatasi potencialbol kapott (12) szorasi
tényezé kifejezését a (10) képletbe helyettesitve kapjuk a
neutrondiffrakcios szerkezeti tényezdire:

|F(hkD|?* =

2L

2 (14)

Z (' |b,-pS,,0|s) exp2milhx,+ ky,+[2))

Ez a szerkezeti tényez$ fligg a beesS és a szorodott
neutronok spinjétél is. A szoérasi amplitddo egyes
(¢ |Uls) mitrixelemeit a spinillapotok és a Pauli-féle
spinmatrixok ismert konkrét alakjanak a felhasznalasaval
szamithatjuk ki. A részletes szamitds sordn a polarizalt
neutronokkal végzett szoraskisérletek rendkiviil érdekes
lehet&ségeit is targyalhatnank, itt azonban csak a polari-
zalatlan neutrondiffrakciora kivanunk szoritkozni, amikor
a beesG nyaldb V% spind neutronjainak kétféle spinallapo-
ta egyenlS§ valoszinlséggel fordul el6: p, = p. = 1/2.
Ekkor a szerkezeti tényez6 két, egymastodl fliggetlen tag-
ra, egy nukledris és egy magneses szerkezeti tényezére
esik szét, a lehetséges kereszt tagok kioltjdk egymast:

I(hkl) o |F(hkD|? = |F . (hkD|* + |F, (hkD|? =

2

* (15)

‘ Y bexp2mi(hx, + Ry, + 12)

2

| pS. exp2miCha « by, 12)

A neutrondiffrakciora is érvényes vektorialis Bragg-
egyenlet a rontgendiffrakcional megszokott kisérleti tech-
nikai kovetkezményeket vonja maga utin (Laue-, forgo-
kristalyos, Debye—Scherrer mérési elrendezések, Ewald-
konstrukcid stb.). A kristilyra esé neutronnyaldb rugal-
mas, koherens szoroédasa csak olyan irinyokban lesz
nullatol kilonbozs, amelyek kielégitik a reciprokrics,
azaz kozvetve a direkt kristalyracs szimmetriatulajdonsa-
gaira jellemz6 Bragg-feltételt. Ilyen iranyokban a térszog

2. dbra. Az elsé Oak Ridge-i neutrondiffraktométer sematikus rajza [7]

paraffin (neutronvédelem)

6lom (gamma-védelem)
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szerint (elvileg) végtelentl keskeny reflexios csicsokat
talalunk, amelyeknek integrilis intenzitisa a szerkezeti
tényezGtol figg. A matematika fogalmaival kifejezve a
haromdimenzios, tokéletesen periodikus potencialfiigg-
vény Fourier-transzformaldsa diszkrét egytitthat6ja Fou-
rier-sorhoz, a diszkrét (hkl) indexd reflexiok osszegéhez
vezetett.

Gyakorlatilag a valodi kristaly rugalmatlan és inkohe-
rens szoOrdsa noveli a mérést zavard hattérintenzitast, to-
vabba a kristaly véges mérete, a tokéletlen kisérleti elren-
dezés, a széttartd nyalab, a véges detektilasi térszog stb.
miatt a reflexios csticsok is kiszélesednek. Ezekkel a kor-
latozasokkal azonban egy elképzelt idealis mérési elren-
dezésben a szorasi vektorok teljes térszogtartomanyaban
meg kell mérniink a reflexios cstcsok intenzitasat, vagyis
a szerkezeti tényezdk négyzetét, és a szerkezeti ténye-
z6kbdl legalabbis elvileg Fourier-transzformacioval el6al-
lithatjuk a kristalyracs neutronszorasi (nukledris és mag-
neses) potencidlfiiggvényét.

Kisérleti kortilmények

A neutronszoérasi kisérletekhez sziikséges neutronfluxust
gyakorlatilag csak nuklearis reaktorokbol tudunk nyerni.
A szilard anyagok kristalyos és magneses szerkezetének
kutatdsa céljabol az elsd neutronspektrométert, vagy in-
kabb neutrondiffraktométert, 1945-ben épitették az Egye-
siilt Allamokban, az Argonne National Laboratory reakto-
ranal. Magyarorszagon a Kozponti Fizikai Kutato Intézet
kisérleti reaktora mellett 1962 6ta mdkodik neutrondiff-
raktomeéter (sematikus rajz a 2. dbrdn lathato).

A reaktorokbol nyerheté termikus neutronok fluxusa
(a masodpercenként egységnyi fellileten athalado ré-
szecskék szama) a reaktor teljesitményétdl figgSen 10"~
10" n/s/cm? kozott valtozik. A 10" n/s/cm? nagysagren-
dd fels6 hatar a rontgensugarforrasokkal 6sszehasonlitva
még mindig nagyon kicsiny, ezért a neutronszorasi kisér-
leteket mindig gondosan optimalizalni kell az adott flu-
xus mellett a legjobb felbontoképesség elérése céljabol.

A diffrakcios kisérletekhez sziikséges monokromati-
kus, éles energiaeloszlasa nyalabot a folytonos energia-
spektrumbol monokromator egykristallyal allithatjuk eld.
A kivalasztott hullimhossz altalaban kortlbeldl 0,1 nm, a
Maxwell-féle sebességeloszlas termikus csicsa.

Nyilvanval6, hogy a monokromatizalas egy ,valogatasi”
folyamat, amelyben a nem megfelel§ energidji neutro-
noktol meg kell szabadulnunk, nagyon jelentésen csok-
kentve ezzel a nyalab fluxusat. A monokromator egykris-
taly-tulajdonsagainak megvalasztasaval lehet elérni a nya-
1ab felbontoképessége és intenzitisa kozotti kompromisz-
SZumos optimumot.

A vizsgalt anyagminta atomi léptékd kristalytani vagy
magneses szerkezete kiilsé kornyezeti paraméterek fligg-
vénye. A kiilonboz6 szerkezet( fazisok tulajdonsagainak
és a fazisok kozotti atalakulasoknak a tanulmanyozasa
céljabol a paraméterek jol kézben tartott, folyamatos val-
toztatisira alkalmas berendezésekre, alacsony hémér-
sékletd kriosztitokra, magas hdémérsékletd kalyhara,
magnesre, nyomaskamrara stb. van szikség. Az ilyen
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berendezések szerkezeti anyagainak kivalasztasakor a
neutronszordsi tulajdonsiagok (abszorpcio, koherens és
inkoherens sz6rds) is jelentds szerepet kapnak, a nyalab
utjaba esé alkatrészeket altalaban aluminiumbol vagy
vanadiumbol készitik.

A szorodott neutronok intenzitdsanak szogeloszlasat,
azaz a differencidlis szordsi hatdskeresztmetszetet a minta
kortl igen finom szogléptékkel forgathaté neutronszam-
1al6 detektorral mérjik meg. A mérések hatékonysagat
fokozza a pozicibérzékeny vonaldetektorok vagy kétdi-
menzi6s matrixdetektorok alkalmazasa.

A neutrondiffrakcios szerkezetvizsgalat legfontosabb
elvi és gyakorlati elényei a kovetkezSkben foglalhatok
Ossze.

— A nukledris szordsi tényez$ az atomsilynak nem
monoton fliggvénye, ellentétben a rontgenszorasi ténye-
z6vel. Igy neutronokkal a kis rendszimi elemek szordsa
is jol mérhetd a nagyobb rendszamu atomok mellett, pél-
daul a hidrogén és a deutérium szerkezeti paraméterei is
meghatarozhatéak szerves anyagokban. Ugyanigy a pe-
riddusos rendszer szomszédos elemei, s6t azonos elem
ktlonbozé izotopjai is 1ényegesen eltérd neutronszorisi
tényezGjliek lehetnek. Egyes elemek (pl. Ti, Mn stb.)
nuklearis szorasi tényezdje (b) éppenséggel negativ. Egy
rendezett kristaly diffrakcios képében az atlagos Osszeté-
telre jellemzd alapreflexiokban az atomi ¢sszetevk szo-
rasi tényezGinek sdlyozott Osszege, a kristalytani rende-
zettségre jellemz6 szuperreflexiokban pedig a szorasi
tényezok kozotti kiillonbségek jelennek meg. Ezért neut-
rondiffrakcioval a rendezett allapotnak és a rendez&dés
folyamatinak vizsgilatara kozeli rendszama Osszetevik-
bl allo anyagi rendszerekben is lehetdség nyilik. Ennek
érdekes példaja az intermetallikus manganotvozetek ren-
dezddésének vizsgalata, ahol a rendezettségre jellemzé
szuperreflexiok intenzitisa nagyobb lehet, mint az alap-
reflexiokeé.

— A rendezett magneses anyagok atomi léptékd perio-
dikus mdgneses szerkezetének meghatirozasara és a kom-
penzilatlan migneses momentum elektronok strdségel-
oszlasanak tanulminyozasira a neutrondiffrakcid egye-
dulallo, massal nem helyettesithetS vizsgalati modszer.

Magneses szerkezetek vizsgalata

A neutrondiffrakcié a migneses szerkezetek meghatiro-
zasanak kozvetlen modszere. Rendezett migneses szer-
kezetekben az atomi magneses momentumok iriny és
nagysag szerint a térben periodikus elrendezédésben
helyezkednek el, vagyis a kristdlyon beltl kialakul egy
,magneses kristily”, amelynek elemi celldja nem szik-
ségképpen azonos a kristalyszerkezet elemi celldjaval. A
magnesesen rendezett fazis csak egy kritikus hémérséklet
alatt marad fenn, folotte a ;,magneses kristaly megolvad”,
a magas hémérsékletd paramigneses fazisban a migne-
ses momentumok id&beli atlaga minden kristalytani
atomi pozicidban nulla.

Az atmeneti fémek részben betoltott belsd elektronhé-
ju atomjainak természetes sajitsiga a rendez6dd magne-
ses momentum. Ilyen dtmeneti fémek a vas (3d), a Pd
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(4d) és a Pt (5d) csoportba, a ritkafoldfémek (4f) csoport-
jaba és az aktiniddk (5f) csoportjaba tartozo elemek. A 3d
atmeneti fémek, azok vegyiiletei és 6tvozetei az anyagok
magneses tulajdonsagainak a kutatisiban mind a tudo-
manyos érdekesség, mind a muszaki alkalmazhatosag
szempontjabdl kezdettdl fogva igen j0 modellanyagok-
nak bizonyultak. A szilird anyagok rendezett miagneses
szerkezeteinek valtozatokban gazdag vilagit éppen a
neutronszorasi kisérletek segitettek felderiteni.

Az ismert magneses szerkezetek jelentGs hianyadat a
harom legegyszertbb kollinearis (azonos vektoregyenes-
sel jellemzett) szerkezeti tipus, a ferromagneses, az anti-
ferromagneses és a ferrimagneses szerkezetek valamelyi-
kébe tudjuk besorolni.

A diffrakcios modszerek ismert hatrinya a mért szer-
kezeti tényezéknek — a szord potencial Fourier-kompo-
nenseinek — a fazis szerinti bizonytalansaga. A magneses
szerkezetek neutrondiffrakcios meghatirozasa sorin to-
vabbi informicioveszteséget jelent az, hogy a magneses
momentumoknak csak a szorasi vektorra merdleges
komponense vesz részt a szordsban.

Igy a migneses szerkezetek meghatirozisa is altaliban,
proba-hiba (trial and error) modszerrel torténik. Az elG-
zetes rontgendiffrakcios, klasszikus magnesezettség, szusz-
ceptibilitds, anizotropia, Mossbauer-effektus és egyéb mé-
résekbdl altalaban az anyag kristalyszerkezetét, makrosz-
kopikus magneses tulajdonsagait, magneses szimmetridit
és orientacidjat ismertnek vehetjik. A neutrondiffrakcios
kép alapvetS tulajdonsidgaibol merithetd néhiny (pl. a
magneses elemi cella méreteire vonatkozo) Gtmutatas alap-
jan magneses szerkezeti modelleket konstrudlunk, azaz a
magneses elemi cella atomjaihoz meghatarozott irdinya és
nagysigd magneses momentumokat rendeliink. Minden
modellhez kiszamitjuk a szerkezeti tényezdket, és megvizs-
galjuk, hogy melyik modell szamitott szerkezeti tényezGi
képesek szamot adni a mért neutrondiffrakcios kép inten-
zitasviszonyairol. Ez a modszer természetesen mindig tar-
talmazza a tobbértelmiség elvi lehetGségét, de nem talsa-
gosan bonyolult, magneses elemi cellaji anyagokban alta-
laban a lehetséges, egymastol mindségileg kiilonbozé mo-
dellek teljes csaladja attekinthetd.

A modellek megkonstrualdsihoz a modszeres intuicio
mellett fontos segitséget nyujthat a magneses tércsopor-
tok szambavétele és a kristalytani tércsoportok irreduci-
bilis dbrazoldsainak ismerete.

A lehetséges migneses szerkezetek kivalasztisinak
egyik gyakorlatilag hasznalhat6, algoritmizalt matematikai
modszere a masodrendl fazisatalakulasok Landau-féle
elméletén alapul. Ennek 1ényege, hogy a kritikus pontban
masodrendd fazisatalakuldssal kialakul6 magneses szerke-
zet szimmetriacsoportja a paramagneses fazis szimmetria-
csoportjanak az alcsoportja lesz. A lehetséges magneses
szimmetriacsoport kivalasztisa céljabol a rendszer termo-
dinamikai potencialjat a kristalytani tércsoport irreducibilis
abrazolasainak bazisfliggvényei szerint sorbafejtjiik, és a
sorfejtési egytitthatokra a Landau-elmélet szerint kirott
feltételek a megfelels alcsoport kivalasztasara vezetnek. A
fazisatalakulas masodrendd jellegének kikotésével az
adott kristalytani tércsoport lehetséges magneses szerke-
zetei kozul egy lesztkitett osztalyt kapunk meg, viszont a
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csoportmiiveletek alkalmazasival a magneses szerkezet
finom részleteirdl is kaphatunk informaciot. Ennek az el-
méleti moédszernek az elsé sikere az a-Fe,O; vegytilet
gyenge ferromagnesességének értelmezése volt.

A neutrondiffrakcioval meghatarozott magneses szer-
kezetek lefrasa osszefoglalo gydjteményekben megtalal-
hat6. Oles és munkatarsai 1976-ban az addig altaluk is-
mert 6sszes irodalmi adatot konyv formajaban adtak ki
[8]. Egy masik kiadvany folyamatos megjelenésti, a Nem-
zetkozi Krisztallografiai Unié (IUCr) Neutrondiffrakcios
Bizottsaga 1972 6ta gytiijti és az eldfizetSknek tovabbitja
az 0j neutrondiffrakcios eredményeket beftizheté dosz-
sziélapok forméjaban [9].

Néhany hazai eredmény

1966 és 1973 kozott néhany érdekes eredmény sziiletett a
KFKI kisérleti atomreaktora mellett mikodS neutrondiff-
raktométeren a vegylletszerd osszetétellel rendezédé in-
termetallikus manganotvozetek (Mn,Pt, MnPt, Mn,(Rh,Pt),
MnPd,, MnPd,, Mn,Pd., MnPd, Mn-Ge és Mn-Ga) antiferro-
magneses szerkezeteinek tanulminyozisa kdzben.

Talan a legfontosabb lelemény egy antiferromagne-
ses—antiferromagneses elsérendd fazisatalakulas felfede-
zése, részletes vizsgalata és elméleti értelmezési kisérlete
volt az Mn-Pt 6tvozetrendszer Mn,Pt 6sszetételd interme-
tallikus fazisa kornyezetében. Egy diplomamunka targya
volt az ismert Cu,Au kristdlyszerkezeti tipusi Mn,;Rh 6t-
vozet hiromszoges magneses szerkezetének és a magne-
ses fazis ;megolvadasat” jelent§ kritikus Néel-hémérsék-
letének a tanulminyozasa a Mn,(Rh,Pt) hdromalkotos
otvozetrendszerben. Egy napon az Mn,Pt Osszetételd
mintaban folyékony nitrogén hémérsékletrél (77 K) fel-
fltve mértik a kristalytani elemi cellaval azonos magne-
ses elemi celldji haromszoges antiferromagneses fazis
jellemz6 magneses reflexiojat a Néel-pont meghatirozasa
céljabol. Estefelé a magneses jarulék szobahdmérséklet
alatt nullara csokkent, igy megnyugodva abban, hogy a
Néel-pontot megmeértiik, az éjszaka folyaman programo-
zott méréssel fel akartuk venni a nukledris diffrakcids
diagrammot a vélt szobah&mérsékletd paramigneses
fazisban az Gjonnan automatizalt diffraktométer-elektro-
nika segitségével. Reggel csodalkozva lattuk, hogy a nuk-
ledris reflexiokon kivil 4j reflexiok jelentek meg feles
Miller-indexd poziciokban, ami nyilvinvaloan kettGzott
elemi celldja, Gj magneses szerkezet megjelenését jelezte.
Ennek az antiferromagneses—antiferromagneses elséren-
dud fazisatalakuldsnak a létezését kordbban a szakiroda-
lomban nem ismerték. Ezzel indult az a kutatasi program,
amelynek az eredményeit elég jo impakttal sikerlt tobb
1épésben kozolni [10, 11].

A masik értékelhet§ eredmény az Mn-Pd 6tvozetrend-
szerben két Uj, korabban nem ismert intermetallikus fazis
kristalytani és magneses szerkezeteinek a meghatirozasa
[12-14]. Az MnPd, és az Mn,Pd; fizisok rendezett kris-
talyszerkezetét, az atomi pozicioparamétereket éppen a
mangdnatom negativ neutronszorasi amplitidoja kovet-
keztében sikertlt a szuperreflexiokbol elfogadhatd pon-
tossaggal kiszamitani.

Mindkét fentebb emlitett 6tvozetrendszerben és a Mn-
Ni rendszerben is az 50-50% osszetétel kornyezetében
tetragondlis CuAu-I tipusu kristalyszerkezetd MnPt, MnPd
és MnNi intermetallikus fazisokat talaltunk, azonos anti-
ferromagneses szerkezettel, amelyeknek a részletes vizs-
galata [15] az Intézet kutatdi kozosségében a rendelke-
zésre allo eszkozokkel Pal Léndrd aktiv részvételével
tortént. Sokaig azt gondolhattuk, hogy ezek a draga ne-
mesfémekkel 6tvozott, mereven torékeny, nulla magne-
sezettségl ,good for nothing” anyagok csak az alapkuta-
tas szempontjabol voltak fontosak. A Winchester tipusa
magneses lemeztarolokban az utoébbi évtizedben az orids
magneses ellenallds-valtozas jelenségén alapulo kiolvaso
fejeket alkalmaznak. Ezekben az Ggynevezett spinszele-
pekben az egyik ferromigneses réteg magnesezettségé-
nek irdnyat egy antiferromagneses manganotvozetd vé-
konyréteggel célszerd az alkalmazott kiilsé tértdl fligget-
lentl rogziteni. Meglepetéssel tapasztalhattuk, hogy az itt
felsorolt kutatdsi eredmények, amelyek tobb mint 30
évvel ezel6tt annyi intellektualis 6romot okoztak, gyakor-
lati alkalmazast is nyertek, és ismét a tudomanyos kozvé-
lemény érdeklGdésére szamithatnak.
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