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Bevezeto

Az elektronok kozti erfs kolcsonhatas eredményeként kialakulé Mott-szigeteld
rendszerek magneses tulajdonsagainak vizsgalatanal rendszerint valamilyen lokalis spin
szabadsagi fokokat tartalmazé effektiv Hamilton operatort tekintlink. A legismertebb példa
a Heisenberg modell, melynek megoldasa, egyszerinek latszé alakja ellenére,
onmagaban is kihivast jelent. A vizsgalt anyagok fizikai tulajdonsagai és szerkezete
alapjan azonban gyakran, a Heisenberg tag mellett, egyéb tagok figyelembe vétele is
szukségesse valik, mint példaul tavolabbi szomszédok kozti kdlcsonhatas, vagy plakett
kicserélédés. Nagyobb spinnel jellemezhetd rendszereknél multipdl szabadsagi fokok is
megjelennek, és a bikvadratikus vagy még magasabb rend( tagok megjelenése
természetes mddon kinalkozik. A valddi anyagokban fellépd relativisztikus spin-palya
csatolas O0sszekapcsolja a spin teret a valds térrel, s igy anizotrépia tagok, ugy mint a
Dyzaloshinsky-Moriya kolcsdonhatas vagy a g-tenzor anizotrépia, jelenhetnek meg. A
kdlcsbnhatas részleteitdl, a geometriatdl és a spinek méretétdl fliggéen szamos kiilénbdzé
— rendezett, vagy rendezetlen — alapallapot valosulhat meg. Ezek egy részét megérthetjuk
klasszikusan, azonban vannak olyan érdekesebb allapotok is, melyek eredete tisztan
kvantummechanikai.

Magnesesen rendezetlen, kvantum alapallapothoz egyszerlen juthatunk példaul ha
egy racsot spin-parok szinglett allapotaival fedink le. A kétdimeziés modellek k&zott
kiemelkedd példa a Shastry-Sutherland modell, melyben a spin gappel jellemezhetd
alapallapot explicit médon val6sulhat meg, mivel a meréleges dimerekbdl felépild racs
egyértelmlien fedhetd le szinglettekkel [Shastry 1981]. Tagabb értelemben ezt a dimer-
szinglett allapotot trividlis spinfolyadék allapotnak is nevezhetjiuk, mert a Shastry-
Sutherland modell esetén a racs szinglett lefedése invarians marad a diszkrét eltolasokkal
szemben. A majdnem kétdimenzids antiferromagneses SrCu2(BO3)2 [Kageyama 1999]
szolgal a modell fizikai megvaldsulasaként. A gerjesztések nulla térbeli felhasadasa,
melyet neutronszorassal figyeltek meg [Gaulin 2004], valamint az elektronspin-rezonancia
spektrumban véges térben megjelend gap [Nojiri 2003] anizotropia jelenlétére utal. A
SrCu2(BO3)2 megfelel6 leirasa tehat bonyolultabb, a Shastry-Sutherland modellen
tulmutatod problémat vet fel.

A multiferroikus anyagokat, melyekben a magneses és elektromos rend egyidejlleg
valésulhat meg, a spintronikai eszk6zo6k kinalta lehetdségek teszik vonzéva. Az Uj
koncepcioként megjelen6 magneses rend altal indukalt polarizacié esetében a
ferroelektromossag kisebb ugyan, mint a hagyomanyos multiferroikus anyagokban, a
keresztcsatolasi effektusok mégis erések. Ez annak készénhetd, hogy a magneses rend, s
azon keresztil az indukalt polarizacié is meglehetésen érzékeny a kllsé magneses tér
valtozasara. A Ba2CoGe207-ban az erds egy-ion anizotropianak készénhetden 6.7 K alatt
a magneses momentumok a sikban antiferromagnesesen rendezddnek [Zheludev 2003].
A kisérletek alapjan az igy kialakul6 planaris fazis multiferroikus tulajdnsagokat mutat.

A hagyomanyos spinhullam elmélet magnesesen rendezett allapotok gerjesztési
spektrum szisztematikus targyalasarara nyujt lehetéséget. Az S > 1/2 spinii rendszerek —
mint amilyen a Ba2CoGe207 — tenzorialis kdlcsénhatast is tamogatnak, és bennik nem-
konvencionalis, gyakran magnesesen rendezetlen allapot, mint példaul multipdl vagy
nematikus rend alakulhat ki. Amikor ilyen rendszerek dinamikai tulajdonsagait targyaljuk, a
hagyomanyos spinhullam eljarason talmutaté modszert kell valasztanunk mely figyelembe
veszi a multipdl jellegl gerjesztéseket is. A kiterjesztett spinhullam mddszer fogalma mar
bevezetésre kerllt erds anizotrépiat vagy magasabb rendl kicserélédési tagokat
tartalmazé modellek [Onufrieva 1985, Papanicolaou 1984, Papanicolaou 1988], f-
elektronrendszerek [Shiina 2003], illetve palya-degeneraciot figyelembe vevé spin
rendszerek kapcsan [Joshi 1999].



Célkitizések és modszerek

A disszertaciomban két anyagot, a frusztralt merbleges dimer rendszert, a
SrCu2(BO3)2-ot, illetve a multiferroikus Ba2CoGe207-ot vizsgaltam. A célom annak
bemutatdsa volt, hogy egy egyszerl, de megfeleléen valasztott spin modell variacios
hullamfliiggvény és altalanositott spinhullam moddszerrel targyalva hatékony leirast adhat
valédi anyagok fizikai tulajdonséagairol.

A SrCu2(BOg3)2 kisérletiieg motivalt [Kageyama 2000] magnesesen rendezetlen
alapallapotanak elméleti leirdsahoz egy alkalmas Hamilton operatort tekintiink, mely
anizotropia tagokat, ugy mint a Dzyaloshinsky-Moriya (DM) kélcsénhatas és a g-tenzor
anizotropia, is figyelembe vesz. Dimerekre faktorizalt variaciés hullamfiggvény modszerrel
feltérképeztem a fazisdiagramokat a DM csatolas és a CuBOs3 sikra merdlegesen és azzal
parhuzamosan alkalmazott magneses tér fliggvényében. A megjelend fazisokat
részletesen targyaltam és elvégeztem azok szimmetria osztélyozdsat. A rendszer
dinamikai tulajdonsagainak elméleti leirasara az altalanositott spinhullam maodszer nyuijt
lehet6séget. A gerjesztési spektrumokat kulénbdzé iranyd terek fliggvényében, illetve nulla
kils6 tér mellett a momentum fliggvényeként vizsgaltam. Ez a modszer lehetévé teszi a
magasabban fekvd gerjesztések tanulmanyozasat, melyek leirasara a szokasos
spinhullam, vagy perturbativ. mddszerek alkalmatlanok. Kvalitativan reprodukaltam a
gerjesztések neutronszérassal [Gaulin 2004] medfigyelt nulla térbeli felhasadasat,
valamint, kalénbéz6 DM csatolasok mellett meghatarozva a spektrumot, vizsgaltam az
anizotropia gerjesztésekre gyakorolt hatdsat. Az elektronspin-rezonancia [Nojiri 2003] és
tavoli infravérds spektrumok [R66m 2004] kisérletileg indokolt paraméterek valasztasaval
kerdlt reprodukalasra .

A Ba2CoGe207-ban a kobalt ionok 3/2-es spinje megenged kvadrupdl és oktupol
szabadsagi fokokat is. A rendszert leir6 Hamilton operator tartalmazza a kicserélédési és
egy-ion anizotropiat, DM kdlcsdénhatast és g-tenzor anizotrépiat is. Ezeknek az
anizotropiaknak az alapallapotra gyakorolt hatdsanak vizsgalatdhoz feltérképeztem a
variacios fazisdiagramot az egy-ion anizotrépia és magneses tér flggvényében, a
kicserélbédési anizotrdpia kilénboz6 értekei mellett. Emellett részletesen bemutatasra
kerultek a megjelené platé, illetve szuperfolyékony és ‘supersolid’ allapotok tulajdonséagai.
A Kisérletileg THz abszorpcios spektroszképidval [Kézsmarki 2011] talélt nagy energias
gerjesztések vizsgalata érdekében multi-bozon spinhullam elméletet alkalmaztam, amely a
szokasos magneses gerjesztések mellett alkalmas a kvadrupdl, illetve az oktupdl jellegi
gerjesztések tanulmanyozasara is. Meghataroztam a diszperzidos relaciot, amely
kvantitativ egyezést mutat a neutronszérassal talalt alacsony energiaji magneses
gerjesztésekkel [Zheludev 2003], és tovabbi magasabb energiaj médusok jelenlétét
josolja. Ezek kozétt a transzverzalis gerjesztési mddus mellett egy nem-konvencionalis
longitudinalis médus is megjelenik. Véges magneses tér mellett a korabbi 12 T-ig megmért
tavoli infravorés spektrum alapjan szamolt gerjesztési spektrum kvantitativan illeszkedik a
33 T-ig mért adatokra. A megjelend a moédusok természetének leirasara a dielektromos és
magneses dinamikai szuszceptibilitas meghatarozasaval nyilik mod. Végul vizsgaltam a
magneses rend altal indukalt polarizacio kilsé magneses tér fliggését, annak érdekében,
hogy a kisérleti eredményekrdl [Murakawa 2010] egyszeri elméleti képet alkossak.

A doktori disszertaciom f6 eredményeit a kdvetkezd tézispontok foglaljak dssze.



Tézis pontok

1.

Megmutattam, hogy az altalanositott spinhullam elmélet alkalmas a SrCu2(BOs3)2
merbleges dimer rendszer kisérletileg megfigyelt gerjesztési spektrumanak
kvantitativ reprodukalasara. A helyes spekirum megadaséahoz meg kell engedniink,
hogy a szinglett mindharom triplett allapottal keveredhessen. Ez tulmutat a szokasos
perturbativ mészereken, ahol csak dimerenként két allapot megengedett. Tovabba,
az altalanositott spinhullam modszerrel meghatarozott véges térben megjelend gap
az intradimer Dzyaloshinsky-Moriya kélcsénhatas erfsségének gyokével aranyos,
nem pedig linearis azzal, ahogy azt a perturbacié szamitds eredményezné. Az igy
meghatarozott spektrum jél illeszkedik a kisérleti eredményekre.[1]

Nagyobb spin( (S>1/2) bipartit racsokon az erds egy-ion anizotropia és az off-
diagonalis kicserél6édési anizotrépia a kénnyl sikra merdleges véges méagneses tér
mellett tamogatjia a magneses ‘suersolid’ allapot kialakulasat. Amikor az off-
diagonalis kicserél6édés nulla, a fazisdiagramon axialis ferromagneses és
antiferromagneses, valamint platd allapotok jelennek meg. A ‘supersolid’ fazis a
transzlaciés szimmetriat sértdé platdbk kérul alakul ki amikor az off-diagonalis
kicserél6dés végessé valik. Az axialis és a ‘supersolid’ fazisok kdzétt spin-forgatasi
szimmetriat sérté szuperfolyékony fazis talalhaté. Ahogy a kicserélodési
kélcsbnhatas izotroppa valik, de az egy-ion anizotropia még seérti az SU(2)
szimmetriat, a platé szigeteket és azok ‘supersolid’ peremét elnyeli a
szuperfolyékony fazis.[2]

Ramutattam, hogy a multiferroikus Ba2CoGe207-ban a sikra merdleges
Dzyaloshinsky-Moriya kélcsénhatas |ényeges a magneses rend altal indukalt
polarizacio (sikban fekvé) magneses tér fliggvényében térténd valtozasanak
megértéséhez nulla hémérsékleten. Iranyatdl fliggben a kétféle hajlasu
antiferromagneses alapallapot egyike valésul meg, melyekre az indukalt polarizacio
lényegesen eltér6. Egy antiferro polarizacié-polarizacié csatolds bevezetése a
Dzyaloshinsky-Moriya kélcsdénhatassal egyutt kvalitativ. magyarazatot adhat az
indukalt polarizacié 1 T alatti hirtelen csdkkenésére.[3]

Megmutattam, hogy a hagyomanyos spinhullam elmélettel is leirhaté alacsony
energiaju magneses gerjesztések mellett a Ba2CoGe207-ban megfigyelt magasan
fekvé (~1THz) médusok is kvantitativan reprodukalhatéak a multi-bozon spinhullam
mobdszer segitségével. Az S=3/2 spinek lokalis Hilbert tere elég nagy ahhoz, hogy
ezek a modusok természetes mddon mutathassanak kvadrupdl és oktupdl jelleget,
tovabba az inverziés szimmetria sérilése a Ba2CoGe207-ban lehetévé teszi ezek
gerjesztését a beesd fény elektromos komponensével is. A multiferroikus
alapallapotban a spinek hossza nem éri el a maximalis 3/2 értéket, igy a magasabb
energidju médusok kdzoétt megjelennek longitudinalis gerjesztések is, a szokasos
spinhullam elméletbdl ismert magnonokkal szemben, melyek transzverzalis
fluktuaciokkal azonosithatéak.[4,5]
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