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Recenzja rozprawy doktorskiej mgr. Daniela Gralaka pt. ,,Ewolucja wlasciwosci

magnetycznych w roztworach stalych UPd1.xTxGe, gdzie T = Ru, Co”.

Stany kwantowe skorelowanych elektronow odgrywaja kluczowa rol¢ w zagadnieniach
zwigzanych ze wspolczesna fizykg ciala stalego. Zaproponowany przez Landaua opis
temperaturowych zaleznosci wielkosci termodynamicznych dla kwantowych cieczy
fermionowych nie jest opisem w coraz liczniejszych przypadkach dobrym. Silne korelacje
elektronowe obecne w licznej grupie zwigzkéw  cigzkofermionowych maja wpltyw na
tworzenie nowych, kwantowych stan6éw materii — ci¢zkofermionowych nielandauowskich
cieczy w obecnosci kwantowego punktu krytycznego. W wyniku silnych korelacji,
kluczowym zjawiskiem jest wiec zrozumienie efektu lokalizacji, tym samym dychotomii w
opisie kwantowych stanéw elektronu w fizyce ciala stalego. Dobrym przyktadem
,korelacyjnego” efektu lokalizacji/delokalizacji elektronéw pasmowych jest stan izolatora
Motta-Hubbarda. Zjawisko silnie skorelowanych elektronéw wystepuje najczesciej w
ukladach na bazie ceru i uranu. Przykladem jest paramagnetyczny URuGe, natomiast
izostrukturalny UPdGe wykazuje silng lokalizacj¢ standw f-elektronowych =z
ferromagnetycznym uporzadkowaniem momentéw magnetycznych na jonach U w zakresie
temperatur T < T¢= 30 K. Na bazie rozwazan teoretycznych Doniacha uzasadnione jest wigc
oczekiwanie kwantowego punktu krytycznego (QCP) w uktadzie U(Pdi.xRux)Ge. Taki uktad
stanowi podstawe rozprawy doktorskiej mgr. Daniela Grelaka. Kompleksowe badanie
wlasnosci magnetycznych i cieplnych, oraz transportu elektronowego pozwolily Autorowi
rozprawy na wykazanie zachowan krytycznych w uktadzie w poblizu koncentracji x ~ 0.68.
Autor  dokonuje  szczegOlowej analizy temperaturowych  zaleznosci  wielkosci
termodynamicznych i transportu elektronowego dla komponentow szeregu, ze szczegdlnym
uwzglednieniem krytycznego obszaru x, buduje tez diagram fazowy 7-x dla uktadu U(Pd;.
«Ruy)Ge. Kolejnym celem pracy doktorskiej jest wykazanie w jaki sposob domieszki
magnetycznego kobaltu zmieniajg magnetyczny stan podstawowy UPdGe. UCoGe nalezy do
rzadkiej grupy ferromagnetycznych (T¢ = 3 K) nadprzewodniké6w z temperaturg krytyczng Tsc
= 0.8 K. W rezultacie podobnych eksperymentéw Autor buduje diagram fazowy 7-x dla
uktadu U(PdixCox)Ge. Do tej pory znane sg diagramy T — x dla roztworéw statych URh;.
xRuxGe, UCo1xRuxGe, uzupetnienie wigc literatury $wiatowej o uzyskane w tej rozprawie
doktorskiej wyniki jest uzasadnione. Kompleksowe badania wykonane sg na probkach
polikrystalicznych, otrzymano tez monokrysztal UPdop32RuoesGe w celu wykazania
nielandauowskiej cieczy Fermiego i obecnos¢ kwantowego punktu krytycznego.
Przejd¢ do omowienia rozdzialéw rozprawy pt. ,,Ewolucja wlasciwosci magnetycznych w
roztworach stalych UPd,.xTxGe, gdzie T=Ru, Co”

Wstep teoretyczny rozprawy przedstawia wiele zagadnien ze wspodtczesnej fizyki fazy
skondensowanej. Autor wprowadza do fizyki uktadéw silnie skorelowanych, omawia
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zagadnienia zwigzane z efektem Kondo, oddziatlywaniami wymiennymi typu RKKY, omawia
tez wptyw silnych korelacji elektronowych na stan podstawowy materii. Rozbudowany jest
rozdzial, poswigcony fizyce kwantowych przemian fazowych (miejscami nieczytelny)
zachodzacych w  kwantowym punkcie krytycznym. Autor omawia rdézne scenariusze
nielandauowskich  ciaczy fermionowych, rozszerzone o dwukanalowy efekt Kondo.
Omawiana jest tez definicja jednostek stosowanych w magnetyzmie. Natomiast
wprowadzenie do  konwencjonalnych  stanéw  uporzadkowania  magnetycznego
(ferromagnetysm, antyferromagnetyzm, paramagnetyzm, inne) wydaje mi si¢ niepotrzebne w
tej rozprawie. Uwagi krytyczne: blad we wzorze 2.9. W opisie Rys. 3.5 przewdd jest
miedziany.

W rozdziale 4 Autor analizuje wyniki pomiaré6w wielkosci termodynamicznych i
transportu elektronowego dla roztworéw stalych UPdi.xRuxGe . Najwazniejszym rezultatem
tych badaf jest wykazanie krytycznych zachowan wynikajacych z fluktuacji spinowych w
poblizu QCP dla koncentracji krytycznej xer = 0.68. Autor uzasadnia, ze niskotemperaturowe
skalowanie podatno$ci nie uzasadnia obecnosci FM jak réwniez AFM kwantowego punktu
krytycznego, cho¢ istnienie QCP nie wyklucza. Badania strukturalne polikrysztaléw UPd,.
«RuxGe wykazaly, ze sg one z domieszkami obcych faz na poziomie 3% objetosci probki,
jednak Autor uzasadnia, ze fazy te sa paramagnetyczne i nie maja istotnego wplywu na
wlasno$ci magnetyczne uktadu. Uwagi krytyczne: niezrgczne jest stwierdzenie o istnieniu
dodatkowych pikéw (str. 50) ,,na pozycjach 26”. Brakuje tez jednostek dla parametréw a, b, ¢
dla komorki elementarnej (str. 51). Niezreczne jest zdanie: ”Zachowania te majg wplyw na
oddzialywania magnetyczne pomi¢dzy momentami uranu, ktére z kolei prowadza do zmiany
we wlasciwos$ciach magnetycznych badanych materiatéw”. Zdanie ,Na rysunku 4.4
przedstawiona zostala odwrotnosci podatnosci ...magnetycznej...dla...” jest trudne do
zrozumienia. Autor uzasadnia temperaturowg anomali¢ odwrotnosci podatnosci
magnetycznej 1/ (str. 54) z udzialem duzej sktadowej podatnosci Pauliego i efektem
orientacji ziaren, sugeruje tez istotny wklad pola krystalicznego. Szkoda, ze nie wykonat
stosownych obliczen, choéby dla przyktadu dla wybranego zwigzku. Autor sugeruje, ze
pochodne d(yT)/dT odzwierciedlajg antyferromagnetyczny charakter prébek x=0.4 — 0.65,
jednak nie pokazat tych pochodnych. Na Rys. 4.6 zestawione s temperaturowe zaleznosci
¥ T dla roztworéw UPd;xRuxGe z x > 0.1, a maksimum y T przypisano konkurencyjne
oddzialywania ferro- (FM) i antyferromagnetyczne (AFM). Szkoda, ze Autor nie poréwnat
danych dla x#0 z przebiegiem T dla UPdGe. Utatwilo by to znacznie zrozumienie diagramu
4.8b z nieobecnoscig niskotemperaturowej fazy FM. By¢é moze powinien by¢ zbadany
rowniez stop z mniejszg zawartoscig Ru dla 0 < x < 0.1. Na Rys.  4.7a wyraznie widoczny
jest sygnal ¥’ i x> w T~7.5 K, jaka jest przyczyna wystgpienia tego sygnatu? Sugeruje w
przysztosci pomiary podatnos$ci ac w funkcji czestotliwosci w celu wykazania (lub nie)
jednoznacznie stanu szklistego. Obecnos¢ takiego stanu w stopach jest uzasadniona i moze
by¢ powodem niskotemperaturowych anomalii.

Opornos¢ elektryczna dla roztwordw statych UPd;xRuxGe pokazana jest na Rys. 4.16 —
4.22. Rozdziat poswiecony badaniom transportu elektrycznego jest napisany zdecydowanie
bardziej czytelnie niz wczesniejsze rozdzialy. Autor uzasadnia efekt koherencji w
przebadanych uktadach typu sie¢ Kondo dla komponentéw 0.5 < x < 0.9. Dla koncentracji
krytycznej pomig¢dzy fazg uporzgdkowang antyferromagnetycznie i ciecza landauowska
wspotczynnik potggowy dla opornosci p~T" jest rowny n=3/2 dla kierunku j||c, podczas gdy



p~-InT dla kierunku j||b. Wyktadnik 3/2 w ramach modelu fluktuacji spinowych (Moriya i
Takimoto) charakteryzuje uktad w poblizu antyferromagnetycznego kwantowego punktu
krytycznego. W dalszych rozdziatach rozprawy Autor nie wyklucza obecnosci QCP. Pomiary
magnetoopornosci wykonane dla UPdixRuxGe  w szerokim zakresie temperatur sg
konsystentne z wynikami namagnesowania, podatnosci i opornosci elektrycznej. Autor
rozprawy doktorskiej analizuje tez opornos$¢ Halla i efekt Seebecka.

Ciepto wiasciwe (rozdzial 4.5) analizowane jest w oparciu o model dragan sieci
Debye’a i udziat elektronow przewodnictwa. Zaniedbanie wktadu magnetycznego do entropii
ukladow wydaje si¢ zbyt duzym przyblizeniem w dopasowaniu C(T). Autor pomija tez udziat
pola krystalicznego w cieple wilasciwym. By¢é moze, te dwa sprz¢zone efekty nie
uwzglednione w obliczeniach powoduja, ze konieczne jest uwzglednienie ciepla Einsteina.
Chcialbym, zeby Autor skomentowat problem, na ile udzial oscylatora typu Einsteina jest
prawdziwy, a na ile jest to artefakt.

Z pomiaréw ciepta jednoznacznie wynika, ze efekt korelacji f-elektronowej ma istotny
wklad do wzrostu masy efektywnej i wspolczynnika yo w cieple elektronow. W tej czgsci
rpzprawy Autor wykazuje duzg wiedzg. Diagram 4.55 na plaszczyznie T —x podsumowuje
szczegbtowe badania i wyniki dla uktadu UPd;.xRuxGe. Tym bardziej zachgcam do zbadania
zwigzkow w szeregu w zakresie podstawiania Pd atomami Ru dla x < 0.1. Bardzo ciekawy
bylby do wyjasnienia proces zaniku fazy ferromagnetycznej UPdGe pod wplywem domieszki
Ru. W $wietle wykonanych komplementarnych badan, postulat antyferromagnetycznego QCP
w UPd;xRuxGe dla x~0.68 jest bardzo prawdopodobny. Godne uwagi jest to, ze Autor
podejmuje w tym celu kompleksowe badania na otrzymanym samodzielnie monokrysztale
UPdo32Ru068Ge w funkcji temperatury i pola magnetycznego dla 3 kierunkéw a, b, i ¢
krysztatu. Uwagi krytyczne: proponuj¢ w miejsce ,,pozytywna krzywizna, sygnatura 0, inne
okreslenia.

W rozdziale 6 Autor prezentuje uklad roztworéw statych UPd;xCoxGe. Uzasadnia
celowos¢ badan. UPdGe wykazuje zlozong strukture magnetyczng AFM-FM, natomiast
UCoGe jest ferromagnetykiem z T¢ = 3 K i nadprzewodnikiem ponizej 0.8 K. Dlatego
badanie uporzadkowania magnetycznego i nadprzewodnictwa w roztworach stalych UPd;.
xCoxGe jest celowe w kontekscie poréwnania z wlasnosciami uktadu UPd;.xRuxGe. Autor
stosuje dla sieci Kondo UPd;xCoxGe kompleksowe badania, podobnie jak w przypadku
szeregu UPdixRuxGe. Otrzymane wyniki dobrze odzwierciedla diagram T — x. Ciekawym
doniesieniem jest faza szkta spinowego wspotistniejgca z faza ferromagnetyczng dla 0.65 < x
< 1, oraz nieobecno$¢ nadprzewodnictwa w zakresie koncentracji kobaltu x <1. Analiza
wynikow jest poprawna, ewentualne uwagi przedstawilem wczesniej dla podobnych
rozwazan uktadu roztworow statych UPd;.xRuxGe.

Podsumowujac, mgr Daniel Gralak przedstawil ciekawe kompendium na temat silnych
korelacji elektronowych dla roztworéow stalych UPd;xRuxGe i dla UPd;xCoxGe. Otrzymane
polikrysztaly metodg topienia w piecu tukowym wymienionych roztwordéw statych nie byty
do tej pory znane. Poczawszy od preparatyki, charakterystyki i analizy prébek, poprzez
kompleksowe badania i interpretacje wynikéw w oparciu o znane modele teoretyczne, autor
rozprawy wykazal wystarczajacg wiedze i umieje¢tnosci, pozwalajace o ubieganie si¢ o stopien
doktora nauk fizycznych. Kompleksowe badania wykonane dla  kilkunastu probek
polikrystalicznych i na jednym monokrysztale pozwolity na modelowanie wptywu elektronéw



walencyjnych na fizyke stanu podstawowego ukladu UPdi;xRuxGe i dla UPd;xCoxGe.
Doktorant wykazal si¢ wiedzg i umiejetnosciami w zakresie technologii, pomiardw i
interpretacji wynikow. Szczego6lnie wartosciowe sg diagramy T — x dla UPd;.xRuxGe i dla
UPdixCoxGe. Jestem przekonany, ze praca wnosi nowe warto$ci do poznania witasnosci
fizycznych materiatbw magnetycznie uporzagdkowanych z silnie skorelowanymi elektronami.
Ponadto, Doktorant jest wspdtautorem 5-ciu publikacji w J. Solid. State Chem. (2) i Acta
Phys. Polon. (3) opublikowanych w latach 2014-2016, z autorskim indeksem h = 2 (wg. bazy
Web of Science). W zwigzku z powyzszym, wystepuje do Rady Naukowej Instytutu Niskich
Temperatur i Badan Strukturalnych PAN we Wroctawiu o przyjecie rozprawy doktorskiej i
dopuszczenie mgr. Daniela Gralaka do dalszych etapéw przewodu doktorskiego.
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