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El6zmények

A nanotechnolégidban a gyértasi technikak gyors fejlédésének koszonhet&en a nanoeszko-
zOk elemi épitGkovel szamos esetben elérték az atomi méretet. A tuddsoknak és mérnokok-
nek azonban szembe kell nézniiik azzal, hogy ezen épitGkovek miikodSképességét elront-
hatjak a fluktuaciok, ami nagy kihivast jelent a technoléogiai fejlédés iitemének fenntarta-
saban. Példaul a kis ferromégneses részecskék szuperparamagneses viselkedése megszabja
az adattarolas mérethatarat, mivel a részecske két stabil allapota kozotti aktivacios ener-
gia (energiagat), F,, aranyos a részecske térfogataval. Ezen részecskék Néel-relaxacios
(atlagos kapcsolasi) ideje exp(—E, /kgT) szerint skalazodik, ahol kg a Boltzmann-allando
és T" a hémeérséklet, ami a nanorészecskék méretének csokkenésével nagyon alacsony blok-
kolasi hémérséklethez vezet. Ez a probléma athidalhaté a vékonyrétegekben fellelhetd

nagy merdleges magneses anizotropia kihasznalasaval.

A magneses-szupravezet6 heteroszerkezetek az elmult évtizedben a kisérleti és elméleti
kutatasok kézéppontjaba keriiltek a kvantum-szamitastechnikdban torténd lehetséges al-
kalmazasai miatt. Magneses szennyezdk jelenlétének hatasara a szupravezetében tigyneve-
zett Yu—Shiba—Rusinov-allapotok (YSR-allapotok) johetnek létre a mégneses momentum
és a Cooper-parok kozotti csatolas kovetkezményeként, melyeket szamos rendszerben meg
tudtak mérni (lasd pl. [III]). Atomi lancokban ezek a YSR-allapotok savokka alakulnak,
ami Majorana-élallapotok megjelenéséhez vezethet [1]. Topologiai tulajdonsagaik miatt
a Majorana-fermionok kevésbé érzékenyek a fluktudciokra, ezért igéretes jeloltek kvan-
tumbitek megvalositasara. Beck és mtsi. |III] egy nemrégiben megjelent cikkében Mn
adatomot és Mn dimereket vizsgaltak szupravezetd Nb(110)-n, és a kisérleti eredménye-
ket stirtiségfunkcional-elméleti szamitasokon alapul6 paraméterekkel végzett szoros kotést
modellszamitésokkal tdmasztottak ala. Kimutattak, hogy az YSR-allapotok nemcsak fer-
romagneses, hanem antiferroméagneses dimerekben is hibridizdlodnak a spin-palya csatolas
kovetkeztében. Lathato, hogy a mégneses konfiguracié meghatarozésa donté fontossagu

az YSR-allapotok felhasadasanak magyarazatahoz.

Elméleti szempontb6l a bedgyazott atomfiirt technika a Korringa-Kohn-Rostoker
Green-fiiggvényes (KKR-GF) formalizmussal kombinalva rendkiviil hasznosnak bizonyult
kis nanorészecskék tanulmanyozéasara [2|. Ez a technika lehet6vé tette a mégneses nanoré-
szecskék széles skaldjanak vizsgalatat, kiillonos tekintettel az adatomok és kis atomfiirtok
magneses anizotropidjara [V|, az egyatomos lancok délt alapallapotéra, a kvantumkoral-
lok méagnesességére, a magneses kolcsonhatésokra és a nanoklaszterek kiralis magneses
mintazataira [I].

A klasszikus spinmodelleket gyakran hasznéljak az alapallapoti mégneses konfiguracio
meghatarozasara és a magneses nanoszerkezet véges h6mérsékleti magnesességének tanul-
manyozasara. A szimulaciok pontossaganak novelése érdekében a spin-Hamilton-fiiggvény

paraméterei elsé elvekbdl is kiszamithatoak. A relativisztikus nyomatékmodszer (relati-



vistic torque method, RTM) [3] lehet6vé teszi egy kiterjesztett Hamilton-fiiggvény genera-
lasat, amely a kicserélgdési (izotrop) kolesénhatason kiviil tartalmazza a Dzyaloshinskii—
Moriya kolesonhatést (Dzyaloshinskii-Moriya interaction, DMI), valamint a mAagneses
anizotropia atomi felbontasat is, amelyek nem kollinearis alapallapott spinkonfiguracio-
kat idézhetnek el6.

Egy maésik széles korben hasznalt modszer a magneses kolesonhatasok elsé elvek alap-
jan torténd kiszamitasara a spin-klaszter kifejtés (spin-cluster expansion, SCE) technika,
amely a relativisztikus rendezetlen lokalis momentumok (RDLM) modszerével kombinal-
hato |4]. A modszer nagy el6nye, hogy szisztematikus (irreducibilis) t6bbspin kolesonha-
tasokat biztosit, és a spinmodell paraméterei egyedileg, tetszélegesen rendezett referen-
ciadllapotok feltételezése nélkiil kaphatoak meg. Ily modon a kicserélddési kolesonhatés-
és anizotropiamatrixok helyes szimmetridja biztositott, ahogyan azt az adott racshely
szimmetridja eldirja.

A spinmodellben csak a kétspin kdlesonhatéasok figyelembevétele nem elegendd a mag-
neses rend minden tipusanak leirasahoz. Kiilonbo6z6 ultravékony rendszerekben demonst-
raltak, hogy az izotrop négyspin kolcsénhatasok stabilizalhatjak a fel-fel-le-le allapotokat,
a kup alaka spinspiralokat illetve a nanoskyrmion racsokat. A magasabb rendi tago-
kat sikeresen illesztették be a Hamilton-fliggvénybe és alkalmaztik méagneses atomfiirtok
esetében. Brinker és mtsi. [5] szisztematikus modszert dolgoztak ki az osszes, legfeljebb
negyedrendi spinkdlcsonhatas nyomon kovetésére a spin-klaszter kifejtés kiterjesztésé-
re tdmaszkodva a teljes potenciadlu Korringa-Kohn-Rostoker Green-fiiggvényes modszer
keretén beliil, melyben figyelembe vették a spin-palya csatoldst is. Néhany tdjabb mun-
ka azonban megalapozatlan értelmezéseket adott elsd elvii szamitasaiknak: id6tiikrozési
szimmetridval 0ssze nem egyeztethetd kiralis haromspin kdlcsonhatasokkal, vagy nagyon
nagy Dzyaloshinskii-Moriya kolcsonhatéssal [6, 7], amely erdsen fiigg a magneses konfi-

guraciotol, és nem a spin-palya csatolason alapul.

A kutatas célkittizései és Osszefoglalasa

A PhD kutatasom fémfeliiletekre helyezett kis mégneses nanoklaszterek vizsgalatahoz
kapcsolodott. A munka {6 motivacidéjat a nanoméagnes-szupravezets rendszerekkel kap-
csolatos, korabban emlitett kisérleti vizsgalatok és a magasabb rend( spin-spin kdlcsén-
hatasokra vonatkozo6 legiijabb eredmények adjak. Kutatasom elsGdleges célja az volt, hogy
megfelel6 spinmodellek alapjan feltarjam ezen rendszerek magneses alapallapotéanak ere-
detét. Kutatasom tovabbi célja volt a spinmodell paraméterek szarmaztatasara hasznélt
kiilonboz6 modszerek Gsszehasonlitasa, valamint a magasabb rendi spinkolcsonhatasok
hatasanak vizsgalata.

Elméleti vizsgalataim tobbnyire a tenzoridlis spin-spin kélcsonhatéasok levezetésére ta-

maszkodnak az RTM és az SCE segitségével. Emellett kidolgoztam egy Green-fiiggvényes



perturbacios modszert (PM), amely alkalmas magasabb rendi kolcsonhatasok kiszami-
tasara. A PM-hez kapcsolédoan atfogod attekintést adtam az izotrop, tobbspin modell-
paraméterekrdl, és bevezettem egy tobb racshelyes tobbspin Hamilton-fiiggvényt, amely
praktikusan hasznalhat6 az alkalmazasokban. Tovabba kitértem arra, hogy a négyspin
kolesonhatasok hogyan lépnek be a nyomatékmodszerrel szamitott lokalis két racshelyes
kolecsonhatasokba, és explicit kifejezéseket adtam a nem-kollinearis spinszerkezetekre le-
vezetett, konfiguraciofiiggd spinmodell-paraméterekre |6, 7.

A dolgozat haromféle magneses nanoszerkezet elméleti vizsgalatat tartalmazza. El-
s6ként Re(0001) feliiletén 16vs egyatomos Fe lancok méagneses tulajdonsagait vizsgaltam,
melyre vonatkozoan kisérleti eredmények az [1]-es hivatkozasban talalhatoak. Megéllapi-
tottam, hogy a 15 atom hosszisiga lancnak spinspiral alapéallapota van, és a magnese-
zettségnek sikbeli és sikra merdleges komponensei is vannak, dsszhangban a kisérletekkel.
Arra a kovetkeztetésre jutottam, hogy a kiralis négyspin kolcsonhatasok figyelembe vétele
sziikséges a spinmodell és a kozvetlen ab initio szamitasok eredményei kozotti ellent-
mondés feloldasahoz. Ezutan Nb(110)-re helyezett Mn és Fe atomfiirtoket (adatomokat,
dimereket és lancokat) vizsgaltam. Analitikus szamitasokat végeztem a dimerek alapalla-
poti spinkonfiguraci6jara. A dimerek és a lancok esetében validaltam a szamitott izotrop
Heisenberg kolcsonhatasokat a ferromagneses és antiferromagneses konfiguraciok kozotti
savenergia-kiilonbségekkel. Utolso témaként az Au(111) feliileten lévé Mn és Cr ato-
mokbol 4llo egyenls oldala trimerekkel foglalkoztam, amelyekre a perturbacios modszert
alkalmaztam a két- és négyspin kolcsénhatasok meghatarozasara. Osszehasonlitottam a
nyomatékmodszeren, a spin-klaszter kifejtésen és a perturbacios modszeren alapul6 spin-
modellek pontossagat egy statisztikai modszerrel. Emellett a konfiguricios térben egy
folytonos ttvonal mentén numerikusan kiértékeltem az energia két-spin megvaltozasait
és a konfiguraciofiiggs két-spin kolecsonhatasokat. Megmutattam, hogy ezen paraméterek

erGs konfiguraciofiiggése kizarolag az izotrop négyspin kolcsonhatasokbol adodik.

Uj tudomanyos eredmények

A disszertaciomban szerepl6 Gj tudomanyos eredményeket az alabbi tézispontokban fog-

lalom Ossze:

1. Re(0001) feliiletén véges, szorosan elhelyezett Fe lancok mégneses tulajdonsagait
vizsgaltam egy klasszikus spinmodell segitségével, ahol a paramétereket a relativisz-
tikus nyomatékmodszerrel hatdroztam meg. Az energia minimalizaldsabol antiferro-
magneses alapallapotot talaltam az 5 atom hossziasaga lancra, mig a 10 és 15 atom
hosszlisagt lancok esetében spinspiralok kialakulasara kévetkeztettem. Az izotrop
kolesonhatasok Fourier-transzformécidja alapjan demonstraltam, hogy a spinspiral

kialakuldsa a lancokban 1év§ izotrop csatolasok frusztraciojanak kovetkezménye. A
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spinspiralok kiralitasat a Fe atomok kozétti Dzyaloshinskii-Moriya (DM) koleson-
hatasok alapjan hatiroztam meg. Ezenfeliil a spinspirdlok a feliilet sikjahoz képest
ferdének adédtak a DM kolesénhatasok és a magneses anizotropia miatt, amint azt
egy egyszertsitett spinmodell segitségével megmutattam. Az eredményeket a [I]-es
cikkben publikaltuk.

. A spinmodell eredményeinek érvényességének tesztelésére kiszamitottam a
Re(0001)-en 1év6 15 atom hosszi Fe-lancra a homogén spinspiralok ab initio sévener-
gidjat a hullamszam és a délésszog fiiggvényében. Mig a legalacsonyabb energiaju
homogén spinspiral hullamszama jo egyezésben volt a spinmodell-szimul&ciokbol
kapott hullaimszdmmal, kideriilt, hogy a két spinspiral allapot ellentétes kiralitasi,
ami a DM-vektorok sikra meréleges komponensével fiigg 6ssze. Ennek az ellent-
mondésnak a feloldasara egy rotacios séméat dolgoztam ki a DM-vektorok kiértéke-
mint a nyomatékmodszer esetében. Kideriilt ugyanis, hogy ezen DM-vektorok z-
komponensének elGjele a savenergia-szamitasokbol kapott spinspiral kiralitdsaval
Osszhangban van. A DM-vektorok eltérd eredményeit a megjelené negyedrendd
kiralis kolesonhatésok hatasaval magyaraztam. Az eredményeket a [I]-es cikkben
publikaltuk.

. Kiszamitottam a Nb(110) feliileten 1év6 Mn és Fe atomok és atomfiirtok elektromos
és magneses tulajdonsagait. Klasszikus spinmodell segitségével, melynek paraméte-
reit a spin-klaszter kifejtés segitségével szamitottam ki, meghataroztam a Mn és Fe
dimerek, valamint a kiilénb6z6 kristalytani irdnyok mentén elhelyezkedd egyatomos
lancok alapallapotat. Kideriilt, hogy a dimerek kozel kollinearis, ferromagneses vagy
antiferromégneses konfiguraciojiak, nagyon kis délésszoggel. Analitikus kozelitése-
ket dolgoztam ki ezen délésszogek kiszamitasara, és jo egyezést értem el a numerikus
szimulaciokkal. A rendelkezésre allo kisérletekkel 6sszhangban megmutattam, hogy
az erGs elsGszomszéd izotrop kolcsonhatasok a lancok alapallapotaban kozel kolli-
nearis spinkonfiguraciokhoz vezetnek, kivéve az [110] iranya Fe lancokat, amelyek
az izotrop csatolasok frusztracioja miatt spinspiral alapallapottal rendelkeznek. Az
eredményeket a [II] és [ITT]-mas cikkekben publikaltuk.

. A Nb(110)-on hérom kiilonboz6 kristalytani irdny mentén az elsGszomszéd Mn és
Fe dimerekre elemeztem a szédmitott izotrop csatoldsokat a szimmetridhoz illesz-
ked6 palyadkra vetitett lokdlis allapotsiirtiségek és a hozzajuk tartozé savenergia-
kiillonbségek szerint. Demonstraltam, hogy a ferromagneses (FM) és az antiferro-
magneses (AFM) konfiguraciok kozotti savenergia-kiilonbség szinte tokéletesen il-
leszkedik a spin-klaszter kifejtéssel szamitott izotrop csatolashoz. Tovabba a sav-
energia kanonikus palyak szerinti szétvilasztasa és az izotrop csatolas palyék szerinti

felbontasa is megfelelGen jo kvalitativ egyezést mutatnak. Megmutattam, hogy az



elsGszomszéd izotrop csatoldsok a Fe lancok esetén érzékenyebbek a koordinacids
szamra, mint a Mn lancok esetén, ami az FM és az alternalo AFM konfiguraci-
Ok kozotti savenergia-kiilonbségbdl érthetd meg. Az eredményeket a [II]-es cikkben
publikaltuk.

5. Kidolgoztam egy nemrelativisztikus perturbaciés technikat izotrop két- és négy-
spin kolesonhatasok meghatarozasara a Korringa—Kohn-Rostoker (KKR) Green-
fiiggvényes formalizmus keretein beliil, és ezt implementaltam a beadgyazott atomfiirt
KKR kodba. Az 4j modszert Au(111) feliiletre helyezett egyenls oldali Mn és Cr tri-
merekre alkalmaztam, és a paramétereket 6sszehasonlitottam a nyomatékmodszer
és a spin-klaszter kifejtés alkalmazésaval kapott paraméterekkel. Explicit moédon
megmutattam, hogy a nyomatékmodszerrel levezetett két racshelyes kicserélddési
csatolasok a kétspin és négyspin (altalaban barmely magasabb rendi) kolesonhata-
sok kombinacioja. Egy véletlen konfiguraciokon alapulé statisztikai megkozelitéssel
demonstraltam, hogy a spin-klaszter kifejtés és a perturbéacios moédszer megfelelGen
képezi le a savenergiat, de a nyomatékmodszer mindkét trimer esetén meglehets-
sen alulbecsiili az izotrop kolcsonhatast. Ezek az eredmények még nem keriiltek

publikélasra.

6. A kétspin és négyspin izotrop kdlcsonhatésokat tartalmazo spin Hamilton-fiiggvény
alapjan meghataroztam a kétspin forgési energidkat, és explicit kifejezéseket vezet-
tem le a konfiguraciofiiged két racshelyes kolcsonhatésok harom tipuséra, amelye-
ket izotrop, Dzyaloshinskii-Moriya és anizotrop kélesonhatasoknak neveznek [6, 7).
Megmutattam, hogy a konfiguraciofiiggé Dzyaloshinskii-Moriya és anizotropia kol-
csonhatasok csak nemkollineédris spinkonfiguraciok esetén jelennek meg, és a négy-
spin (magasabb rend) kolcsonhatasok kovetkezményei. Kiszamitottam ezeket a
mennyiségeket egyenld oldali Mn és Cr trimerekre egy folytonos titvonal mentén
a konfiguracios térben, mely a ferromagneses allapotbol a koplanaris Néel allapot-
ba vezet, és demonstraltam, hogy a paraméterek erdsen fiiggenek a konfiguraciétol.
Erveltem amellett, hogy a konfiguraciéfiiggé paraméterek csak az energia maso-
dik derivaltjanak szamszertsitésére hasznéalhatok, de nem alkalmasak spinmodell
meghatarozasira, azaz a rendszer energidjanak kozvetlen meghatirozasara. A kon-
figuraciofiiggd Dzyaloshinskii-Moriya kolcsénhatas kritikaja a [IV]-es cikkben jelent

meg. A numerikus eredmények még nem keriiltek publikalasra.
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