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Berendezésfejlesztés

A projektben szereplo NMR mérések elvégzéséhez sziikséges spektrométer gyengearamu
radiofrekvencias elektronikai részeit tartalmazo konzol 2008-ban meghibasodott, ¢s mivel a gyartd
mar nem vallalta az elavult berendezés javitasat, ezért uj konzolt szereztiink be. A vételarat az
OTKA kollégium elézetes hozzédjarulasaval részben a jelen projektre kapott tamogatasbol fedeztiik.

Vélasztasunk a piacvezetd német Bruker cég legkorszeriibb Avance III spektrométerére esett. A
beszerzett egycsatornés, 5-433 MHz frekvencia-tartomanybana miikodé radidfrekvencias konzolt
integraltuk laboratoriumunk 9 T terli szupravezetd magnesével ¢és a meglevd kiegészitd
infrastrukturaval (kriosztat, teljesitmény- és elderdsitok, mérdfejek). A késziilek fobb jellemzdi, a
nagyon gyors (25 ns) fazis-, amplitudo- és frekvenciavaltoztatds, a nagypontossagu frekvencia és
fazisbedllitas, ezen paraméterek stabilitasa, a digitalis vevOegység nagy felbontdsa és sdvszélessége
egyarant kivaloan alkalmassd teszik még a legmodernebb, kihivasokkal teli Osszetett
szilardtestfizikai alkalmazasokra is.

Fullerén-kuban rotor-sztator kristally NMR spektroszkopiaja

Tanulmanyoztuk az elészor intézetiinkben eldallitott [Pekker2005] Ceo-CsHg képleti fullerén-kuban
molekulakristaly 'H és 3C NMR spektrumat és spin-racs relaxacids idejét. A kristily két magas
szimmetridju molekula — az ikozaéderes fullerén és kobos kubdn — kdsoszerii, valtakozo
pakolasaval all eld. A gombszeri fullerémolekuldk felszine jol illeszkedik a kuban molekuldak
konkav felszinéhez; innen ered az a sajatossaga a szerkezetnek, hogy a fullerén molekuldk szinte
szabadon foroghatnak a sztatikus kuban molekuldk kézott. Ebbdl adodott a ,,rotor-sztator” kristaly
elnevezés [Pekker 2005], €s ez az unikalis tulajdonsag teszi érdekessé az anyagot.

NMR méréseink [Bokor2008, Matus2009] egyik célja a molekularis dinamika és az
alacsonyhdmeérsékleti orientacios rendez0dés vizsgalata volt. A jelen projekthez azonban nem az
érdekes molekuléris dinamika, hanem az az unikalis lehetdség kapcsolta az anyagot, hogy a kuban
molekulaban taldlhaté 8 protont a tobbi protontol jol elvalasztjak a fullerén molekulak, és igy
tanulmanyozhaté6 NMR segitségével egy kdlcsonhatd 8-spin rendszer.

A magspin-magspin kdlcsonhatést leird tag a Hamilton-operatorban altaldban nem diagonalizalhat6
¢s igy a kolcsonhato spinek NMR spektruma nem szamolhatd. Nevezetes kivételt képeznek az
olyan kristalyok, melyekben kis szdmu erdsen kolcsonhatd spin térben jol el van valasztva a
szomszédos spincsoportoktol és igy lényegében az egy csoporton beliili spinek kolcsonhatisa
hatarozza meg az NMR spektrumot. Klasszikus példa erre az elszigetlet protonparok spektruméban
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megjelnd un. Pake-dublett [Pake1948]. Ilyen szempontbodl nagyon érdekes a kubanban egy kocka 8
csucsan elhelyezkedd 8 proton NMR spektruma.

Egzakt numerikus diagonalizdcdval meghataroztuk a csak a direkt spin-spin kolcsonhatast és
Zeemann-kolcsonhatast tartalmazo Hamilton-operatorbol

adodo NMR spektrumot a kuban molekula 8 protonjara

[Bokor2008]. A szamolt spektrumokat atlagoltuk a

mért NMR spektrummal. Mint a 2. abran lathato, a teljes

vizsgalt hOmérséklettartomanyban Iényegében szabad

illesztési paraméter nélkiil kivalo egyezést talaltunk a mért

¢és szamolt spektrumok kozott.

A fenti eredmény azt is igazolja, hogy a vizsgalt e
hémeérséklet-tartomanyban a kuban molekulak orientacioja 206 K
nem valtozik (legaldbbis a vonalszélesség inverzébdl

adodo mintegy 100 us iddskalan), mig szobahdmérsékleten 173 K
a 13C jelben mozgasi keskenyedést latunk, azaz a fullerén

molekulak gyorsan forognak. Az NMR mérések tehat erds 130 K
bizonyitékat adjak a kristaly ,,rotor-sztator” természetének.

3C NMR spin-rics relaxacios méréseink [Matus 2009] . -2'0 ' -1'0 ) (') ) 1'0 ' 2lo '

tanusaga szerint a fullerén molekuldk orientacios Frequency (kHz)
rendezOodése csak 145 K-en kovetkezik be, ami sokkal
alacsonyabb az egyéb fullerén vegyliletek rendezddési 1.4bra Ceo-CsHs 'H NMR spektruma 1,95 T
hémérsékleténél, tehat a kuban molekuldk valoban magneses térben, kiilonbozo

i i , , i , homérsékleteken. A fels6 gorbe a szamitott
hatékony csapagykent szolgalnak a fullerén molekuldk spektrum.

szamara.

Cianidhidas atmenetifém-komplexek

Kiilonb6z6 cianidhidas atmenetifém-komplexeket vizsgaltunk [Bokor2007,2008; Kovac2006],
melyek a molekuldris magnesek és kapcsolok népes csalddjanak tagjai. A berlini kék analog
(Prussian blue analog — PBA) vegylileteknél magas szupravezetési homérsékletek érhetdk el,
spincentrumként sokféle fémion épithetd be, lapcentrdlt kobos szerkezetiik pedig eldsegiti a
fémionok kozotti szuperkicserélddési kolcsonhatasok megértését [pl. Verdaguer1999]. A (Ni.Mn.
)3[Cr(CN)¢]2 PBA-vegyiiletekben az atmeneti fémek moélaranyanak véltoztatdsdval megtervezhetdk
a kiilonb6z6 magneses tulajdonsagok [Ohkoshil997]. Az oktaciano-metallat [M(CN)s]3/4 (M =
Mo, W ¢és Nb) ¢épitdegységeken alapuld szupramolekularis szerkezetek esetleges nanotechnologiai
alkalmazasuk miatt érdekesek [Przychodzen2006]. Nagy spinli polinuklearis molekulak éppugy
készitheték beldliik, mint molekularis vagy fénnyel aktivalt magnesként viselkedd Kkiterjedt
tobbdimenzids koordinacios halozatok. A kétdimenzids molekuldris halozatot képzd tagjaik (pl. a
réteges szerkezetli, kvazi kétdimenzids ferromagnes {(tetrénHs)osCus[W(CN)gls-7,2H20}n)
vonzerejét egyrészt a kiils6 magneses térben mutatkozé sajatsagos fazisdiagramjuk jelenti, masrészt

2/10



K66280 OTKA projekt zarojelentés

pedig alternativ forrésai lehetnek a technoldgiai szempontbo6l fontos magneses multirétegeknek
[Coronado2000].

A berlini kék analdg vegyiiletek lapcentralt kobos
racsa kozel sem mentes a hibaktol és hianyoktol: a
fémion helyzetek egy része iires, mas résziiket
pedig vizmolekuldk foglaljak el. A viz mennyisége
jelentdsen befolyasolja az eldallitott PBA eredd
magneses tulajdonsdgait um. Curie-hémérsékletét
€s a telitési magnesezettség értékét. A PBA-
kristalyracs rendezetlenségének magas foka noveli
a lokalis magneses szerkezetet vizsgalni képes

kisérleti technikdak fontossagat. (NixMnji. e ;

. -40 -30 -20 -1IO 0 1|0 20 30 40
)3[Cr(CN)e]2- 15H20 vegyiileteket vizsgaltunk a frekvencialkHz
kristalyrdcsban talalhaté vizmolekulak 'H-NMR-  2-dbra (NiMmi-)3[Cr(CN)cl2 I1SH20 vegyiiletek spin-
L o e . echoval mért IH-NMR spektruma T = 23°C, v0 = 82,55
jelének segitségével, kiilonb6z6 Ni : Mn Myz
aranyoknal (x = 0,00; 0,32; 0,34; 0,38; 0,42; 0,46;
1,00) [Bokor2008]. A Ni3[Cr(CN)g]2-15H20 vegyiiletnél detektalhatdé protonok vagy a fémionhoz

koordinalt vagy a zeolitos vizmolekuldkhoz tartoznak. Eredményeink szerint ezek nikkel-koordinalt

vizek a kovetkezd érvek alapjan. (i) Képletegységenként hat ilyen vizmolekula van és az NMR-rel
mért és a képlet szerinti hidrogénmennyiség hanyadosa nnmr/fformula = 40% megegyezik ezzel az
arannyal (6/15). (i1) Sokkal nagyobb aranyban detektalhatok a protonok az x < 1 vegyiiletekben és
gyakorlatilag az 0Osszes proton rezondns a Mn3[Cr(CN)e]2-15H20 vegyiiletben. Ez 0gy
értelmezhetd, ha feltessziik, hogy a mangénionok magneses momentuma ¢és a krémionokkal valo
kolcsonhatasuk erdsebb a nikkel- vagy kromionok magneses terénél és a Ni-Cr kdlcsonhatasnal.
Mindezen hatasok eredményeképpen a manganvegyiiletben (x = 0) 1évé protonok térben
homogénebb eloszlast lokalis magneses térerdt tapasztalnak, mint a nikkelvegyiiletben (x = 1). (iii)
A spin-racs relaxacios 1d0, a szabad precesszios jelet (FID) jellemzd id6allando és a spektrumok
félértékszeélessége alapjan ezekben a mangantartalmu vegytiletekben (x < 1) a detektalhat6 protonok
jelentésen nagyobb lokalis magneses momentumokat éreznek, mint a Niz[Cr(CN)s]2:15H20
vegyliletben.

A réteges szerkezetli {(tetrénHs)osCus| W(CN)sgls:7,2H20}n policianidok kvéazi kétdimenzids
ferromagnesek. Figyelembe véve a magneses sikok kb. 1 nm-es tavolsagat, meglepden magas a
Curie-hdmérsékletiik (28-37 K). A rétegek kozotti kolcsonhatds természetének megértéséhez
segitségiil 'H-NMR méréseket végeztink a vegyiilet polikristdlyos mintain [Bokor2007]. A
méréseknel két kiilonb6zd nagysagu allando kiilsé magneses teret alkalmaztunk (ekvivalens
frekvencia 28,16 és 84,46 MHz). Az NMR-jel amplitadok szerint képletegységenként 21+1
hidrogénatomot talaltunk a sztochiometria szerinti 36,8 helyett. A hianyzé hidrogénmennyiség a
magneses Cull és WYV ionok koézelében 1év6 viz és/vagy tetrénHs molekulakhoz tartozik. Az
echojelek viselkedésébdl arra lehetett kovetkeztetni, hogy a viz és a tetrénHs molekuldkhoz tartozé
hidrogénatomok nem alkotnak homogén magspin-rendszert. Az inhomogenitast az 'H-magspinek ¢és
a fémionok lokalis magneses momentuma kozotti kdlesonhatds okozza. Szerkezeti informaciok
nyerésére az un. szilard-echd szekvenciat hasznéltuk, mely csak a két spin korrelaciokat
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refokuszélja. A szobahOmérsékletii
spektrumok harom komponensre

voltak bonthatok mindkét alkal-
mazott magneses térben. Két
komponens egymashoz kozel 1évo,

v, = 84,46 MHz v, = 28,16 MHz

izolalt, egymassal dipolaris kdlcson-
hatasban 1évé proton parnak felel
meg, melyek kozil az egyik fajta

proton par (a) mozdulatlan (nem

‘ . -50 -25 0 25 50 -50 -25 0 25 50
végez reorientacidos mozgast), a [ELiz] v [kHz]

ik vedie ol ik (by  2-Abra {(etrénHs)osCusl W(CN)sls-7.2H:03 szildrd-echoval mért 'H-
masik pedig olyan proton parnak (b) ur spektruma T = 23°C
tulajdonithatd, ami a par tagjait
0sszekotd szakaszra merdleges ten-
gely koriil forog. A proton parok tagjainak tavolsaga 0,165+0,002 illetve 0,160+0,002 nm. A
harmadik komponens (c¢) nem bonhato fel. Az alkalmazott hdromszor nagyobb alland6 kiilsé Bo
magneses tér hatasara a spektrumkomponensek negativ iranyban tolddtak el a paramagneses Cul! és
WV ionok Bo-lal aranyos lokalis magneses tere hatasara. A (b) és a (c) jel a fémionok kozelségének
koszonhetden kiszélesedett. A forgd proton par (b) jelének intenzitdsa lecsokkent a nagyobb
magneses térben és ez szenvedi el a legnagyobb eltolodast a kisebb térben tapasztalthoz képest.
Ebbdl kovetkezden ez a hidrogénatom csoport helyezkedik el a fémionokhoz legkdzelebb. A 96 K-
en felvett spektrum nem rendelkezik felbonthato szerkezettel. Az idétartoméanyban detektalt jelbdl
0,1544+0,0004 nm-es atlagos hidrogén-hidrogén tavolsagot lehetett kiszdmitani, ha eltekintiink a
paramagneses fémionok ismeretlen nagysagl hatasatol. Ez az adat ezért als6 hatdrnak tekintendd a

mintaban 1év6 hidrogénatomok atlagos tavolsagara.

Spinkvadrupolus-rendezédés haromszog- és négyzetracson?

A NiGaxS4 rétegszerli anyag, amelyben a NiSs rétegekben a Ni S=1 spinjei haromszogracsot
alkotnak [Nakatsuji 2005] kvazi-kétdimenzidés magneses kolcsonhatassal. Az anyag érdekessége
abban rejlik, hogy a fajhdmérések linearis diszperzioji Goldstone-moddusok jelenlétére utalnak,
amelyek eredete tisztazatlan, ugyanis az anyagban nem taldltak hosszu tava spinrendezdédést. Egy
lehetséges magyarazat szerint az S=1 spinek kvadrupdlus szabadsagi fokai rendezddnek az
anyagban. Ezért részletesen tanulmanyoztuk a Heisenberg-modell SU(2)-szimmetrikus
kiterjesztesét S=1 spinekre, amely a szokasos Si'Sj bilinedris kdlcsohatas mellett tartalmazta az
(Si'Sj)? bikvadratikus tagot is. A fazisdiagramban a szokéasos ferromdagneses és antiferromagneses
fazisokat ferro- ill. antiferro-kvadrupolaris fazis valasztja el egymadstol. A spinkvadrupoléris
allapotban a spinoperatorok varhato értéke 0, de az allapot sérti a forgatasi invarianciat. Ilyen pl. az
S=1 spin S=0 komponense, amelyben az (S?)? ill. az (S¥)* és (SY)?> operatorok varhatd értéke
kiilonbozik: a spin az xy sikban fluktudl. A fluktuacios sikra merdleges iranyt direktornak
nevezziik. Az antiferrokvadrupolaris fazisban harom alrdcson a direktorok egymadsra merdlegesen
helyezkednek el, a harom térbeli irdny a haromszdg harom alracsan hosszu tavu rendet alkot. Ezért
noha a haromszogracs frusztralt a spinek dipolaris rendezddésére, a kvadrupolaris rendezédés nem
frusztralt. Tovabbi érdekességként a modell véges magneses térben magnesezettségi platdkat mutat
a bikvadratikus kolcsonhatas fiiggvényeként: egyharmad magnesezettségnél fel-fel-le, kétharmad
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magnesezettségnél fel-kvadrupol-kvadrupol allapottal a harom alrdcson. A rendezett fazisokban
SU(3) spinhulldm-elmélettel kiszamoltuk a gerjesztések diszperzidjat, valamint a (neutronszorassal
mérhetd) dinamikus spin-spin korrelacios fliggvényt. [Lauchli2006]

Mivel az antiferrokvradrupolaris fazisban a direktorok egymdsra merdlegesen szeretnek &llni,
felvetddik a kérdés, hogy mi torténik négyzetracson, ahol ez sokféleképpen valosulhat meg (atlagtér
kozelitésben makroszkopikusan elfajult alapallapotot taldlunk). Azt talaltuk, hogy négyzetracson is
harom alracsti hosszu tava rend alakul ki, ugyanis a kvantumfluktuaciok az elfajulast feloldjak.
Migneses térben feles magnesezettségnél plato alakul ki, amelyben visszaall a két alracsu rend.

[T.A.Tamas, A. Lauchli, F. Mila, K. Penc, elokésziiletben].

BaVs;

A Budapesti Miiszaki Egyetemen folytatott kisérleti kutatasokhoz csatlakozva értelmeztiik a BaVS;
korrelalt atmenetifém-szulfidon végzett 1) mérések eredményeit. A BaVS; fém-szigeteld
atalakuldson megy at, melynek kritikus homérséklete a hidrosztatikus nyomds fiiggvényében
fokozatosan csdkken, mig végiil egy 2GPa koriili kritikus nyoméson eltlinik. A kritikus nyomashoz
kozel a fém-nemfém atmenet mar kiilsé magneses térrel is indukalhato, de ennek a jelenségnek a
részletei eltérnek az eldzetes egyszerl varakozastol: csokkend homérsékletii éles atalakulas helyett
az atmenet elkenddése figyelhetd meg. Diszkutaltuk ennek lehetséges okait. A kritikus nyomas
felett a BaVS3 széles nyomastartomanyban rossz fém, amennyiben eltérést mutat a kanonikus
Fermi-folyadék viselkedéstol. A megfigyeléseket egy kvantumkritikus fazis feltételezésevel
értelmeztiik. [Fazekas2007a, Fazekas2007b]

Frakcionalis gerjesztések piroklor racson

Az antiferromagneses Ising-modell alapallapota egy tetraéderen hatszorosan degeneralt: a 16
lehetséges allapot koziil 6 allapot energiaja azonos (2 spin fel, 2 pedig lefelé mutat). A piroklor
racson, amely csucspontjaikban érintkezo tetraéderekbdl épiil fel, minden olyan allapot, amely a
fenti szabalyt kielégiti az Gsszes tetra¢deren, egyben alapallapot is. A szabdly "jégszabaly" néven
ismert, ugyanis hasonl6é degeneracid talalhatd a jég esetében is, az Ising-modell és a jég allapotai
egy az egyhez feleltethetok meg egymasnak (a jégben az oxigén négy szomszédos H ionja koziil
kett6 kozelebb, kettd pedig tavolabb helyezkedik el). A 30-as években Pauling megbecsiilte, hogy a
lehetséges allapotok szama exponencialisan nd a vizmolekuldk szdmaval. Ugyancsak jégszabaly
érvényesiil az ugynevezett spinjég anyagokban is, mint a Dy>Ti>O7 [Harris2007].

Hasonl6 problémaval allunk szemben toltések esetében is: els6szomszéd taszitassal kiterjesztett
Hubbard-modell az erdsen korrelalt hataresetben és kommenzurabilis betoltottségnél szigeteld.
Negyed betoltottségnél teraéderenként kettd (kovetve a jégszabalyt), nyolcad betoltottségnél
tetraéderenként 1 elektron talalhat6. Mindkét esetben az alapallapot exponencialisan degeneralt.

A modell tovabbi érdekessége, hogy az erdsen degeneralt szigeteld alapallapot miatt frakcionalis
toltésti gerjesztések jelenhetnek meg benne: példaul egy hozzaadott elektron két feles toltésti
topologikus gerjesztésre bomlik (a spinjég esetében a frakcionalis gerjesztéseket monopolusoknak
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nevezték el, €s kisérletileg ki is tudtdk dket mutatni
[Castelnovo2008]).

A projekt keretében tekintettiik a haromdimenzids
piroklor racson ugrald spinnélkiili fermionokat erds
elsészomszéd taszitassal, negyed betdltésnél. Ebben
az esetben tetraéderenként egy fermiont taldlunk, az
allapotok leképezhetéek a gyémantracs dimer
lefedéseire (a pirokldr racs tetraédereinek kozép-

pontjai gyémantracsot alkotnak, a piroklor racs
racspontjai pedig a gyémantracs éleit). Az effektiv

alacsonyenergids Hamilton-operator legel6-szor a

perturbacidoszamitas harmadik rendjében koti Ossze 4.4bra (a) gyémantracs kvantum-dimer modelljének

a dimeréllapotokat ciklikus kicserélddés forma- rendezett allpota. Pirossal jeloltiik a dimereket, kék
hatszoggel pedig a hatszogeket amelyben a dimerek

jaban. A kicserélodést kiterjesztve diagonalis taggal ciklikusan felcserélhetjiik. (b) Egy dimert felbontva
két monopolust kapunk, amelyek egy “hurral”

Rokhsar—Kivelson-féle kvantumdimer-modellt ka- N "
vannak 0sszekotve.

punk [Rokhsar 1988] (a diagonalis tag a rezonalhat6

hatszogek szamat méri, nagysadga u, a ciklikus tag

amplituddja pedig egységnyi). A haromdimenzids kvantumdimer-modell térelméleti targyalasa arra
engedett kovetkeztetni, hogy a modell képes egy energiarés nélkiili folyadékfazist stabilizalni,
amelyben semmilyen szimmetria sem sériil. Ezért az emlitett modellt kiilonb6z6 analitikus €s
numerikus modszerekkel vizsgéltuk. A p — —oo hatdresetben a dimerek hosszi tavli rendet
mutatnak (2a. 4bra), véges energiaju gerjesztésekkel. Green-fliggvényes kvantum-Monte-Carlo-
modszerrel numerikusan kiszamoltuk a rendparamétert és a gerjesztési spektrumot véges méretli
racsokon (128, 432, 1024, ill. 2000 réacshelyen). Eredményeink szerint a folyadékallapot a
0,8 < p <1 tartomanyban valésul meg. Sikeriilt kozvetleniil kimutatnunk, hogy a két monopdlus
altal kifeszitett hur fesziiltsége nulldhoz tart, azaz a monopolusok aszimptotikusan szabadda valnak.
[Sikora2009]

Spin multipol rendezédés piroklor racson

A piroklor racson nemcsak az eldzd részben targyalt Ising-modell frusztralt, hanem a klasszikus
O(@3) szimmetrikus spin-Heisenberg-modell is. Emiatt a spinek nem rendezddnek véges
hémérsékleten. A frusztracidt mérsékelheti tovabbi koOlcsonhatasok bevezetése, amelyek mar
képesek hosszt tava rendet stabilizalni — ilyen példdul a bikvadratikus tag. A bikvadratikus tag
eredete tobbféle lehet: példdul magnetoelasztikus kolcsonhatds esetében a racstorzulasok
kiintegralasa vezethet egy effektiv bikvadratikus taghoz. Hasonloképpen, ha kvantumspin-modell
rendezddését szeretnénk leirni klasszikus spinekkel, a kvantumfluktudciok hatasat szintén egy
bikvadratikus taggal tudjuk figyelembe venni. A bikvadratikus tag és az erds frusztracid dsszjatéka
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felelds példaul a Cr-spinellekben megfigyelt hatalmas (b) ” ' ' '
feles magnesezettségi platoért [Ueda2005]. Analitikus és 5T Vector: .

1 “ “ 1 A 1 1 multipole
numerikus szamolasokkal vizsgaltuk a bikvadratikus ) i i

kolesonhatés jelenlétében a hdmérséklet és magneses tér TN
spin-liquid plateau

fliggvényében a kialakulod fazisokat. A szokésos hosszu
tava spinrend helyett ugynevezett nematikus fazisokat
talaltunk: a spinek egy a magneses tér irdanyaval
parhuzamos sikot valasztanak ki, de a sikon beliil az

iranyuk mar nem rendezett. A spin-spin korrelacids

0.20

fliggvény algebrailag lecseng, és csak a spinope-
ratorokban négyzetes kvadrupdlus-operatorok kor-

.., . , L, , 5.4bra Klasszikus Heisenberg model
relacios fuggvenye mutat hosszi tavi rendet. Erdekes-  fa;isdiagramia piroklor racson véges
ségképpen megmutattuk, hogy magnesezettségi platd bivadratikus kdlcsénhatas mellett (A h

. yoar y1q eeq - , magneses teret és a T homérsékletet a
spinrendez6dés nélkiil is lehetséges. [Shannon2010] Heisenberg kicserélédés egységeiben mértiik, a

bikvadratikus tag eréssége 0.1).

Dzsalosinszkij-Moriya-kolcsonhatas spin létrakban,

A spinlétrak az erdsen korrelalt rendszerek egyik leginkdbb tanulményozott szerepldi voltak az
elmualt 15 évben. Szamos kisérleti megvaldsitdsuk ismert atmenetifém-oxidokban ¢és
organometallikus anyagokban. A feles spinii létrakban energiarés vélasztja el az alapallapotot a
gerjesztésektol (spin gap), Magneses térben a gap becsukodik: az energiaspektrum folytonossa
valik (Ggynevezett Luttinger-folyadék alakul ki); atlos kicserélédéssel frusztralva pedig
magnesezettségi platot mutatnak a teljes magnesezettség felénél. A fenti allitasok tisztan SU(2)-
szimmetrikus Heisenberg-kicserélodések esetén érvényesek. Valodi rendszerekben azonban gyakori
az anizotrop kolcsonhatas, mint példaul a Dzsalosinszkij-Moriya-kolcsonhatas (DM).
Kutatdsunkban megvizsgaltuk, hogy a DM-kolcsonhatas miképpen modositja a feles spinii 1étrak
fazisdiagramjat mégneses térben. Variacids, egzakt diagonalizicios és stirliségmatrix-mddszerek
alkalmazasaval megmutattuk, hogy nulla hémérsékleten tetszdlegesen kicsi Dzsalosinszkij-Moriya-
kolcsonhatds energiarést hoz létre a Luttinger-folyadék fazisban, és attdl fliggben, hogy a
Heisenberg-kicserélddések frusztraltak vagy nem, kétszeresen (Z2-féle Ising fazis) illetve
egyszeresen, elfajult alapallapot alakul ki. [Penc2007]

Dzsalosinszkij-Moriya-kolcsonhatas molekularis magnesekben

A magneses molekularis gytlirlik lehetdvé teszik kvantumeffektusok tanulmanyozasat pici véges
méretli rendszerekben. A molekuldk belsejében magneses ionok gylriit formalnak, a molekula
kiilseje pedig védéburokként elszigeteli a magneses gyliriit a szomszédos molekuldktol. Kutatasaink
soran a [Waldmann2006]-ben kozolt kisérletetre kerestiink magyarazatot: CsFes-ban megfigyelték,
hogy a madagneses térben forgatonyomaték 1ép fel az energianivok kozotti atmenetnél. A
forgatonyomaték jelenléte anizotrop kdlcsonhatas megjelenésére utal. Magnetoelasztikus csatolast
feltételezve megmutattuk, hogy a energianivok keresztez0désénél a molekula eltorzul (Jahn-Teller-
effektus), ezaltal Dzsalosinszkij-Moriya-kdlcsonhatast indukal, és ez okozhatja a megfigyelt
forgatonyomatékot. [Lante2009]
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Dzsalosinszkij-Moriya-kolcsonhatas SrCuz(BQOs)2-ban

A SrCux(BO3): esetében az anyag neutronszordssal megfigyelt spingerjesztések diszperziojat €s
magneses térben felvett ESR spektrumét probaljuk
megérteni. A SrCux(BOs)2 egy kvazikétdimenzids Mott-
szigeteld, amelyben a feles spinti rézionok dimereket

0.4

H/lc T=1.6 K*
1200 | @ H/fe s

1000

alkotnak, és a dimeren beliili kicserélédés a meg- 0.3
hatarozo. Allapalapotban a dimereken spinszinglett —_ 800} R
kétések alakulnak ki, véges spin-energiaréssel. Magneses 5 600 [, 025
>
=

tér hatdsdra a spin-gap bezarul, és magnesezettségi
platok sorozata figyelhetd meg. A neutron- és ESR-

400
0.1

spektrumban észlelt vonalfelhasaddsok arra engedtek 200

kovetkeztetni, hogy jelentés a DM-kdlcsonhatas

: 06 510 15 20 25 30 35 40"
erdssége az Cu spinek kozott. A DM-kolesonhatas B (T)

pontos szerepének kiderités€hez egyrészt meghataroztuk ¢ 4 0 A SrCu2(BO3)2 ESR-spektruma [Nojiri
az anyagot leir6, DM-kolcsonhatdsokkal kiterjesztett 2003]

Heisenberg-modell fazisdiagramjat, valamint a
spingerjesztések spektrumdt egy altalanostott Holstein-

0.5

. /4 *r r r r E
Primakoff-transzformaci6 segitségével, amelyben a

bozonok a lehetséges spindimer allapotokat irjak le.
Magneses tér hidnyaban azt talaltuk, hogy az elfajult

triplett gerjesztéseket a DM-kolcsonhatas harom
gerjesztésre hasitja fel; a felhasaddsok hullamszamtol =
valo fiiggése jol egyezik a neutronszorédsi ered-
ményekkel. Hasonléan jo egyezést kaptunk az ESR-
spektrummal is, amint az a mellékelt dbrakon latszik. [J.
Romhanyi, K. Totsuka, K. Penc, elokésziiletben]

7.4bra A DM kdlcsonhatasal kiterjesztett
Heisenberg-modell gerjesztési spektruma.
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