Budapesti Mitiszaki és
Gazdasagtudomanyi Egyetem Elméleti Fizika Tanszék

Spindinamika vékonyrétegekben

BALOGH LASzLO

Témavezets:

DR. UDVARDI LASZLO

Budapest, 2008.



Témakiiras

Napjainkban nagy az érdeklédés a kiilonb6z6 hordozokon kialakitott még-
neses vékonyrétegek irant, amely elsGsorban a nagystirtiségti adattarolasban
valo alkalmazésoknak koszonhets. A vékonyrétegekben kialakuld magneses
mintazatokat, domén szerkezeteket az anizotropia és a kiilonb6z6 magneses
kolesonhatéasok, mint pl. a dipol-dipdl, és a izotroép és anizotrép kicserélédési
kolesonhatéasok, hatarozzak meg. A magneses szerkezetet sikeresen irhatjuk
le egy kiterjesztett klasszikus Heisenberg modell segitségével, amelyben az
egyes paramétereket ab-initio hatdrozzuk meg. A magneses anizotropia ener-
giat és a kicserélddési csatolasokat a KKR modszer alkalmazéasaval szamitjuk
ki.

A diplomamunka sordn meg kell ismerkedni a KKR elektronszerkezet sza-
mitdé modszer alapjaival és annak alkalmazasaval. Kifejlesztettiink egy Mon-
te Carlo kodot, amely segitségével és tovabbfejlesztésével tervezziik tanul-
manyozni kiilénb6z6 magneses vékonyrétegek alapallapoti mintazatat illetve
viselkedését véges hdmérsékleten.



Koszonetnyilvanitas

Koszonettel tartozom Lazarovits Bencének, aki a felhasznélt potencial-
fajlokat elkészitette, illetve a klaszter-kddot rendelkezésemre bocsatotta.

Ko6szonom Pipek Janosnak az 1. fejezet attanulmanyozasat, helyesbitését.
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Bevezetés

Napjainkban komoly eréfeszitéseket tesznek a magneses nanoszerkezetek
viselkedésének feltarasara mind a kisérleti, mind az elméleti fizikaban. Tudo-
méanyos szempontbol a magneses szerkezetek alapelvekbdl torténs megértése
bir nagy jelent&sséggel, mig a technika szamara a novekvd adattarolasi si-
riiség miatt fontos a nanoméretd mégneses rendszerek megértése. A magne-
ses hattértarolokon illetve mégeses memoridkban elért stirtiség mar akkora,
hogy egy bitet néhany szaz atomon tarolnak.! Ez a mérettartomany a mai
szamitasi teljesitmények mellett ab. initio modszerekkel szimuldlhato. Fontos
tulajdonsaga egy ilyen rendszernek a méagneses alapallapot (ferromégneses,
antiferromagneses, in-plane, out-of-plane), ennek a stabilitasa rakapcesolt kiil-
sG tér esetén, az atforditashoz sziikséges tér nagysaga, és a szerkezet valtozéasa
a hémérséklet fliggvényében.

Manapsag ezen rendszerek kisérleti vizsgalata is igen magas szinvonalra
fejlgdott. Spinpolarizalt STM-mel vagy ferromagneses AFM-mel elérhetd az
atomi felbontast mégneses szerkezetvizsgalat. [1] (Ezek a modszerek csak
feliileti vizsgalatokra alkalmasak.)

Jelen dolgozatban nemmagneses fém hordozora helyezett néhany (3—36)
magneses atombol allo klasztert tanulményoztunk. A feliiletre helyezett
klasztereknek alacsony a szimmetridja: a diszrkrét eltolasi invariancia a felii-
let normalisanak iranydban mér a hordozé miatt is sériil, a hordozé feliilet
sikjaban a véges klaszter miatt nincsen transzlaciés szimmetria, tovabba a
klaszter alakjatol fiiggéen tobbnyire a pontcsoport is csokken. Emiatt ezek-
ben a rendszerekben sokkal nagyobb méagneses anizotropia energiak jelennek
meg, mint tombi anyagban, vagy végtelen rétegekben. A spinek kolcsénhata-
sanak matematikai alakja sem ismert.

A kiilonb6z6 magneses rendszerek viselkedését gyakran irjak le a
Heisenberg-modell segitségével, amelyben rogziteni kell a spinek csatolasé-
nak alakjat, illetve a csatolasi allandokat mérési vagy szamitési adatokra kell

1 67GB /cm? adatstirtiség esetén 39nm x 39nm-es teriilet jut 1 bitnek, (Seagate,
2006., kereskedelmi forgalomban) 160 GB /cm? adatstiriiség esetén 25nm x 25nm. (Fu-
jitsu, 2007., fejlesztés alatt)
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illeszteni. Viszont nincsen garancia arra, hogy az Gsszes jarulékot figyelembe
vettiik a modellenergia felirasakor.

Ezért a dolgozat keretein beliil olyan modszert igyekeztiink kidolgozni,
amely mentes egy a priort modell felallitasatol és minden tekintetben ab. ini-
tio szamitasok eredményeire tdmaszkodik. A diplomamunka soran egy olyan
Monte Carlo sémat dolgoztunk ki, amelyben a szimulacié soran sziikséges
energiavaltozasokat kozvetleniil a ab initio elektronszerkezet-szamitasokbol
nyerjiik. Az elektronszerkezet meghatarozéasara az tun. SKKR-mddszert hasz-
naltuk. Ennek segitségével vizsgalhatjuk a rendszer alapallapotét, illetve a
hémérséklet fiiggvényében a magnesezettséget. Fz a konstukcidé a magneses
anizotropiat nemperturbativ moédon veszi figyelembe.

A diplomamunka soran a Tanszéken fejlesztett SKKR kodhoz kellett hoz-
zairnom a Monte Carlo 1épéseket és elvégeznem a szimulaciokat.

Néhény helyen utalok tovabbfejlesztési lehet&ségekre, ezeket doktori mun-
ka keretin beliil tervezem megvaldsitani.

A dolgozatban végig atomi egységrendszerben (Hartree) dolgozunk, a de-
finiciokat és atszamitasokat lasd: az A. fliggelékben.

Az els§ 3 fejezetben (Stirtségfunkcional elmélet, T6bbszoros szoraselmé-
let, Magneses anizotropia) attekintem a modszerhez alapjat képezs elméletet.
A 4. fejezetben (Monte Carlo szimulacio) részletezem az elektronszerkezet-
szamito modul felhasznalasit, beépitését, ill. a szamitas menetét. A Szimu-
laciok c. fejezetben foglalom Ossze a szimuléci6é soran kapott eredményeket.



1. fejezet

Strtiségfunkcional elmélet

A kvantummechanikdban egy sokrészecske rendszert a sokvaltozos hul-
lamfiiggvénnyel irunk le. Erre megoldani a Schrodinger- (Dirac-) egyenletet a
probléma csillagaszati dimenzioszaméanal fogva teljes mértékben esélytelen. A
striségfunkciondl elmélet (Density Functional Theory, DFT) alapgondolata,
hogy az elektronrendszerrél minden informacioét hordoz az elektronstiriiség,
ezért elegendd ezzel dolgozni. Megvan az elvi lehetdségiling, hogy — atomos
rendszerek! esetén — az alapallapoti elektronstirtiségbdl a teljes rendszert re-
konstruéljuk. Ez merész gondolat, hiszen a sokrészecskés hullamfiiggvény egy
3N valtozos fiiggvény, rengeteg informacié elveszik, mikozben a strtiséget
képezziik belsle. Az optimizmusunkat a kévetkezd elvi lehetGségeinkre ala-
pozzuk: a stlirtiség egész térre vett integralja megadja az elektronszamot; a
Kato-féle ,cusp-feltétel” [3] pedig lehetdséget ad az atommagok R,, helykoor-
dinatainak, és Z,, toltéseinek meghatarozasara. Ezen informéaciok elegendek
a Hamilton-operator felépitéséhez, vagyis elvben minden informaciét megis-
merhetiink a rendszerrél.

A DFT-t6l azt varjuk, hogy a rendszer allapotat a strtiségfiiggvénnyel
irja le, és adjon egy egyenletet, amelyet megoldva megkaphatjuk a rendszer
alapallapotat. Mivel a stirtiség tényleg jol leirja a rendszert, ezért azt varjuk,
hogy létezzen egy Fy[p(r)] funkcionél, mely a p(r) stirtiséggel jellemzett rend-
szer E, alapallapoti energiajat adja meg. A megoldas pedig a min e E|p]
feltételbsl kaphato. (Ahol N a v-reprezentdbilis p-k halmazat jelenti. Az N
halmaz nem alkalmas arra, hogy rajta gyakorlatban is miik6dé minimumbke-
resést vezessiink be, ezért méasképpen fogunk energiafunkcionalt definialni —
lasd késébb.)

Hohenberg és Kohn [4] foglalkoztak a kvantummechanika striiségfiigg-
vényre alapozasaval (a hullamfiiggvény helyett). V-reprezentabilis p-ra, nem-

Y Irodalom: [2].
L A Hamilton operator (1.1) alaki és a kiilsé potencidl Coulomb-potencial.
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degeneralt alapallapot esetén megmutattak, hogy kilonbozs p és p stirtiség-
fiiggvényekhez fizikailag kiilonboz6 kell hogy legyen az a V' és V' potencial,
amelyben ez el6bbi stirtiségfiiggvények alapéllapoti strtiségek.

A stirtiségfunkcional elméletben Born—Oppenheimer-kozelitést haszna-
lunk, ez azt jelenti, hogy az atommagok helyét rogzitettnek tekintjiik, el-
hanyagoljuk azok mozgasat. A rendszer Hamilton-operatorat atomi egysé-
gekben a kovetkezd alakban irhatjuk fel:

g N 1 & 1
H=—- A Vi) + 5 ; 1.1
2; +; (r)+2i;j;l|ri_rj| (1.1)

ahol a V(r) potencial az atommagoktol eredd Coulomb-potenciél, i és j az
egyes elektronokat indexelik. Az egyes tagok rendre a kinetikus energia, po-
tencialis energia és az elektron—elektron taszitas. Szokéasos jelolésekkel:

H=T+V+W (1.2)

1.1. Strtségfunkcinal elmélet az alapallapoti
energia variacioja alapjan.
Kohn—Sham-egyenletek

Az alapallapotot keressiik, az energiafunkcionélt kell minimalizalni:
Ep = min (W[ H|¥) =
=min (V|T +V + W|¥) =
veH

= min (V|7 + W|¥) + min (¥|V]¥) = (1.3)
veH veH

— min {min (U|T + W\@)} - min/V(r)p(r) d*r

peF | Y—p pEF

(Ahol H a hullamfiiggvények Hilbert-terét jelenti, F a fizikai stirtiségek hal-
mazat, ming_,, pedig minimalizalast jelent azon hullamfiiggvények kozott,
melyekbdl az — immér adott — p stirtiség szarmazik.) A minimalizalas mel-
lékfeltétele a normélas:

/p(r) d’r=N (1.4)

A fenti Gtlet alapjan definidljuk a Levy—Lieb-funkciondlt:

Fiilp] :&’ni1;<W|T+W|W>, (1.5)
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ezzel:
Elp] = Fiul] + / V(r)p(r) dr, (1.6)
Ey = mip {FLLM + [V d} (1.7)

A strtségfunkcionél elmélet alapegyenletét megkaphatjuk az energia-
funkcional minimumanak variacios felirasaval, ha figyelembe vessziik az (1.4)
normalést:

dE[p] _
oy M (1.8)

ahol 1 a mellékfeltételt figyelembe vevs Lagrange-multiplikator, fizikai jelen-
tése a kémiai potencial.

Kohn és Sham 6tlete az volt, hogy fliggetlen részecske képben (,,S” index-
szel fogjuk jeldlni) allitsuk el6 az eredeti rendszer alapallapoti elektronstiri-
ségét. |2, 4.1 és 4.2 szakasz| Azaz tekintsiink egy modellrendszert, amelyben
az elektronok nem hatnak koleson: Wy = 0, egy (kiszamitando) Vs modellpo-
tencidlban mozognak, az elektronok szama itt is N. A modellrendszerrel kell
elgallitanunk az eredeti rendszer alapallapoti elektronstirtiségét. (Az egyezs
elektronszam miatt: Tg = T.)

H=T+V+W —p

(1.9)
Hy=Ts+ Vs —p

Erre a (modell)rendszerre egyszert kiszamitani a Levy—Lieb-funkcionalt: [5]

Fiplo] = min (Ws|75|9s) = T[] (1.10)
Az eredeti rendszerre nem definialhat6 kiilon T'[p] ill. W[p], azonban mun-
kahipotézisként ezeket le fogjuk irni, a nemlétezésre felss indexbe tett ,!” jellel
utalunk.
Az .S’ rendszer nem tartalmaz kolcsonhatéasi tagot, vagyis a sokrészecskés
hullamfiiggvény az egyrészecske megoldasokbol felépitett Slater-determinans
alakban irhato fel (x kompozit koordinata, a spin is beleértendd):

1
m det {301<XJ>}
(1.11)

A Slater-determinansban szerepld hullamfiiggvényeket ortonorméltnak kell
valasztanunk. Ekkor az (1.4) egyenlet a

(~584 V@) ) =2ialr) B0x1 e xx) =

p(r) = Z |0 (x)[? (1.12)
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alakot Olti.
A rendszer energiafunkcionaljat

Elp] = T'[p] + W'[p] + V[p] (1.13)

alakban vessziik fel, T'[p]-t Ts[p]-val helyettesitjiik, W'[p]-t pedig J[p]-val,
majd precizzé tessziik az egyenletet:

Elp] = Tslp] + Jlo) + (T'lp] = Tslp] + W'p] = Jlp]) +VIol.  (114)

(&

-~

Exc [p}

Itt J[p| a klasszikus elektron—elektron kélesonhatasi energiat jlenti:

def. 1 I,/ I.//
T S / %d?’r’d?’r”. (1.15)
A nagyzarojel tartalmat fogjuk Eiy.[p] kicserélddési—korreldcids energid-
nak nevezni. Fontos, hogy ez egy jol definialt mennyiség, hiszen az (1.14)
egyenlet bal oldala ill. a jobb oldalon az FE,. tagot leszamitva minden tag jol
definialt, kovetkezésképp Fy. is az. (Habar (1.14)-ben vannak felkialtojeles
mennyiségek, azok csak a szemléltetéshez kellenek, a definiciohoz nem.)

Az xc” funkcional alakja nem ismert altalanosan, ezért ezt a tagot kozelit-
jik. Egy DFT modszer ereje manapsag gyakorlatilag a kozelité Ey. mingségén
miulik. Mivel F,.-t ugyis kozelitjiik, tekintsiik agy, hogy a funkcionalderivalt-
jat, Vit (kicserélédési—korreldcids potencidl) kozelitjik.

Gyakori kozelités a lokdlis siriiség kozelités (local density approximati-
on, LDA), melyben az Ey.[p] funkcionalt lokélisan a homogén elektrongaz
kicserélgdési—korrelacios energiajaval kozelitjiik — amelyet elméleti megkoze-
litések alapjan szdmolhatunk, vagy pl. kvantum Monte Carlo szimulaciobol
vehetiink:

Bl ~ [ eu(pl) . (1.16)

ahol e4.(p) jelenti a p sirtségi hommogén elektrongaz kicserélédési—
korrelacios energiastirtiségét.

Irjuk fel az (1.8) egyenletet, ugy, hogy E[p] = Ts[p] + J[p] + Exelp] + Vo]
-t beirjuk, p-t O-nak vélasztjuk, hiszen ezzel csak az e;-ket tolnédnk el egy
konstanssal:

oF 0T Ey.

ol _ 0Tslpl | 0Jlpl | OExclpl | OVip]
op op op op op

A fenti funkcionalderivaltak kiszamithatok:

0Ts[p] 6J[p] p(r) 3, OE[p] oV p]
5Sp = ~Vsr) dp :/|I‘—r'!dr op ~Helr) g, =V

=0 (1.17)
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(1.17)-bsl Vg(r)-et kifejezziik, és behelyettesitjik (1.11)-be:

(——A+/| 't + Vielr )+V(r)) oi(r) = cips(r).  (1.19)

Ezek a Kohn—Sham-egyenletek.

A Kohn—-Sham-egyenletek a sokrészecske problémat egyrészecske problé-
méava transzformaljak. Megoldasuk iteracioval torténik, hiszen az (1.19)-ben
szerepld effektiv potencialban sziikség van az (1.12) stirtiségfiiggvényre:

{Veelw), T )} 22
(1.19 }1 12 {p(r)}(l) . {VXC(I‘),J(I')}(I) (119), (1.20)

—)> {%‘(r) .
E )} 2 o)} — {Vael) J()} Y

Relativisztikus strtiségfunkcional elmélet.
Kohn—Sham—Dirac-egyenlet

Relativisztikus esetben a rendszer Hamilton-operétora:
H = —icaV + B¢ — iy A (r) + V(r), (1.21)

ahol @, 3,7; a standard Dirac-matrixok,? Aa vektorpotencial.

Most az alapallapoti energia a négyesaramstrtiség funkcionalja lesz. Az
LDA kozelités relativisztikus megfelelGje a lokalis spin-stirtiség kozelités (lo-
cal spin density approzimation, LSDA). Ez azt jelenti, hogy a kicserélgdési-
korrelacios tereket a homogén elektrongaz kicserélddési-korrelacios tereivel
kozelitjik. Mivel a homogén elektrongazban a palyamomentum-stirdség nul-
la, ezért az LSDA elhanyagolja az aram—aram kolcsonhatasokat. A jelenleg
tanulmanyozott atmeneti fémek esetén ez nem silyos elhanyagolas, mert a
palyamomentum magneses jaruléka kicsi a spin jarulékahoz képest. A Kohn—
Sham egyenletek megfelelGje a Kohn—Sham—Dirac-egyenletek, LSDA kozeli-
tésben az alabbi egyszert alakot 6lti: [6]

(-icaﬁ + B+ V(r) + Vie(r) + J(r) + pp3 (E(r) + éxc(r))) Di(r) = (v,
(1.22)

ahol V' a kiils§ potencial, J a klasszikus elektron—elektron taszitas (lasd:

(1.15)-6s egyenlet), Y a 4 x 4-es Pauli-métrixokbol képezett vektor. B a kiil-

s6 magneses tér, és itt mar elhanyagoltuk a palyamomentumra val6 haté-

2 Definiciokat lasd: a B. fiiggelékben.
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sat. 5(r) =), %w: (r)35¢;(r) a spinstirtség varhato értéke. A kicserélsdési-
korrelacios terek pedig az alabbiak:

5oy 0B (o). 5(1))

_ 0By (p(r), 5(r))
xc( ) 55»(1,) ) - .

dp(r)

Gombszimmetrikus  potencial esetén a radidlis Dirac-Hamilton-
operéator [7] a

(1.23)

Vie(T)

o 1
H =icysoy (@ + T §K> + 086" = eyt Au(r) (1.24)
alakot 6lti, ahol o, = 175 és K = B(GL+1).
A Kohn—Sham-Dirac-egyenletnek is felirhatjuk a radialis alakjat [8], to-
vabba a koordinatarendszert tgy valasztjuk meg, hogy Beg || Z legyen:
: 9 1 p 2
LELT (i ;K + Vet(r) + Bc” + pp Y. Best(r) | 1i(r) = eithi(r),
(1.25)
ahol a potencidlokat effektiv potencidlokba stritettiik: Veg(r) = V(r) +
Vie(r) + J(1) és Beg(r) = B(r) + By (r).



2. fejezet

Tobbszoros szoraselmeélet

A t6bbszoros szoraselmélet (multiple scattering theory, MST) egy poten-
cidlban mozgd részecske kvantummechanikai problémajat oldja meg. Az el-
jarast el6szor Korringa vezette be 1947-ben, majd Kohn és Rostoker (1954.)
ugyanezen modszer variacios interpretaciojat kozoltlék, ezért ez az elektron-
szerkezet szamitasi modszer Korringa—Kohn—Rostoker-modszer néven vonult
be a szakirodalomba.

A program teljesen relativisztikus kvantumproblémat old meg (a Dirac-
egyenletet), azonban az el6z6 fejezethez hasonldoan a nemrelativisztikus for-
malizmust ismertetjiik, majd a fejezet végén utalunk a relativisztikus kiter-
jesztésre.

Legyen H a rendszer Hamilton-operatora, tetszéleges z komplex (ener-
gia)értékre, mely nem H sajatértéke definidlhato a rezolvens operdtor:

G(z) = (zI —H)™". (2.1)
Valos ¢ energia esetén definialni kell az alabbi hatarértékeket:!: 2

G*(e) = lim G(e £i6). 2.2
(¢) = Jim G(e=+1d) (22)
A Hamilton-operatorban levalasztjuk a szabad elektron részt, amelyet

Hy-lal fogunk jeldlni:
H=Hy+V, (2.3)

O A t5bbszérds szoraselmélet részletes leirasat a [9] konyvben talalhatjuk.

L A rezolvens operatorbél szarmaz6 tovabbi operatoroknak is van ,,+’-os és ,,—"-0s
valtozata, azonban ezt csak akkor fogom jeldlni, ha lényeges, vagy elhagyasa ellentmondast
okozna.

2 A z valtozo komplex energiavaltozot jelent, az e valdsat; a késébbiekben a trivialis
energiafiiggést nem fogom jel6lni, azonban odaértendd.

11
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ahol V jeloli a potencialt. Ertelemszerten a Hy-hoz a Go(z) = (21 — Hy) ™"
rezolvens operator tartozik.
Bevezetve a T-operdtort:

def.

T(z) =V +VGy(2)V+VGo(2)VGo(2)V + ..., (2.4)
kifejezhets a teljes rezolvens operétor:

G(z) = Go(z) + Go(2)T(2)Go(2). (2.5)

2.1. Varhato értékek, Lloyd-formula

Mérhet6 mennyiségek varhato értékét kiszamithatjuk a rezolvens operator
ismeretében. A késébbiekben nagykanonikus sokasdgot kell hasznalnunk a
statisztikus fizikai leirashoz — a részecske- és a hdétartalyt is a szubsztrat
biztositja. Nagykanonikus sokasagban, véges hémérsékleten egy mennyiség
varhato értékét az alabbi formula adja:

(Mz—#m/ﬂdﬂ@G%D&, (2.6)

ahol f(e) a Fermi-fiiggvény. Ha A helyébe I-t (identitas) irunk, akkor az
elektronok szamat kapjuk:

(N) = —%Im / F() T GH(e) de,
o (2.7)
) = [ feme) de
innen pedig az allapotstirtiséget tudjuk kiolvasni (density of states, DOS):
n(e) = —%Im Tr G*(e). (2.8)
Az allapotstirtiséghdl is levalaszthatjuk a ,szabad elektron részt”:
n(e) = nole) + on(e),  mole) = —%Im Tr G (o), (2.9)
ekkor on(e)-t a T-operator segitségével allithatjuk els:

Sn(e) = di (hm In det T+(s)) | (2.10)

EN\T
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A integralt allapotstirtiség <N(5) e ffoo n(e’) ds’) (2.10) alapjan kifejezhe-

t6: 9, 3.1.5. szakasz|
1
ON(e) = =ImIndet T (e). (2.11)
m

A szimulaciok sorén az elektronrendszer szabadenergiaja (F' = E — uN)
jatssza a kulcsszerepet. (Csak a F fog szamitani, mivel Fy csak egy kons-
tanssal eltolja az energiaszintet. Tovabba az elektronrendszer szempontjabol
tekinthet$ nulla hémérséklettinek a rendszer.)

Fy = /(8 —ep)no(e)de OF = /(6 —ep)in(e)de (2.12)
OF = / (e — ep)on(e) de = [(g—gF)m(g)TF - / SN(e)de  (2.13)
Itt az els6 tag 0, vagyis:
OF = — / lImTlrln (T*(e)) de. (2.14)
T

2.2. Tobbszoros szoras

Szilard testekben a potencial az alabbi modon jellemezhetd:

V) = Vi) wr):{ov(r) e 21

ahol Q;-vel az i-edik elemi cellat jeloltiik. Ezt a felbontast az biztositja, hogy
az elemi cellak diszjunkt modon kitoltik a teret.

Habar az MST barmilyen regularis potencialra miikodik, az egyszertiség
kedvéért bevezetjiik az an. muffin-tin potencial konstrukciot:

Vir) = Vi(r;) har; <S5, (2.16)
Yo egyébként, '

ahol S; az un. muffin-tin sugdr, ezen beliil az atomi potencialt gémbszim-
metrikusnak tessziik fel, ezen kiviil pedig nullanak. Az S; sugarakat az ato-
mi gomb kozelités szerint valasztjuk (atomic sphere approximation, ASA),
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vagyis a muffin-tin gémb térfogata egyenlé a megfelel6 Wigner—Seitz cella
térfogataval.

Az egyes racspontokhoz tartozé potencidlokhoz (2.4) alapjan bevezethet-
jik az an. single-site t-operdtort:

t' = Vi + ViGoVi + ViGoViGoV; + . .., (2.17)

ennek segitségével pedig a szdrdsi ut operdtort (scattering path operator,

SPO):

79 E G+ (1= 0 Gt + 3 (1= 8)(1 = 8 )t Got* Got? + ..., (2.18)
k

amely szemléletesen azt jelenti, hogy milyen utat jar be az elektron, mikézben
a szoropotencialok racsaban halad. Az SPO-val kifejezhetd a T-operator (igy
pl. a Lloyd-formula alkalmazhat6 a T-operatorral is):

T=>Y 719 (2.19)
(]

Az operatorokrol 4t kell térniink matrixreprezentaciora. Ez a |9,
3.4.3. szakasz|-ban leirt két-centrum kifejtés alapjan teheté meg. A potencial
konstrukciojat figyelembe véve (racshelyenként adott gombszimmetrikus ato-
mi potencidlok Osszege) site- és impulzusmomentum-indexei lesznek a mét-
rixoknak. (Relativisztikus esetben a teljes impulzusmomentum sajatértékei
lesznek jo kvantumszamok.)

(Itt L = (I,m) kompozit index: Ay, = A, és >, = 5:‘5" Zlm:fl.) Go-

at szokés struktirakonstansnak nevezni. A fenti mennyiségek koziil t csak a
szoropotencialtol, G csak a racsgeometriatol fiigg.?

Ezekkel a deficiciokkal levezethets a tobbszoros szoraselmélet alapegyen-
lete:

T=(t""—Go) . (2.21)

3 A t6bbszor6s széraselméletben a racshelyek egyetlen racsnak az elemei, vagyis még ha
kiilonb6z6 rétegekbdl, atomklaszterekbdl épitjiik is fel a rendszeriinket, akkor is a hordozo
racsanak a folytatasaba keriilnek az extra atomok. Rdcsrelaxdcionak nevezik azt a jelensé-
get, amikor hordozéra novesztett szennyezé rétegek, klaszterek egy bizonyos rétegvastag-
sagig ténylegesen folytatjak a hordozd racsat, viszont egyre ndvelve a rétegek szamét, a
szennyez$ anyag felveszi a sajat tombi anyagara jellemzd szerkezetet. Az altalunk hasznalt
KKR implementécié nem veszi figyelembe a racsrelaxaciot.
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Ez az egyenlet adja a Korringa—Kohn—Rostoker modszer alapjat, melyben
a potencialmentes teret hasznaljak referenciarendszerként. Ennek az a hatra-
nya, hogy a Gy strukturakonstans térbeli lecsengése hatvanyfiiggvény-szert,
ami réteges rendszerek esetén numerikus nehézséget jelent. Referenciarend-
szernek valaszthato egy konstans taszitd potencial, amivel elérhets, hogy a
strukturakonstans lecsengése exponencialis legyen. Itt a screened és a fizi-
kai reprezentacio kozotti atszamitéas igényel tobbletfeladatot. Ezt az eljarast
nevezzik screened KKR (SKKR) modszernek. A referenciarendszer poten-
cialjat Vi-rel jeloljiik, a hozza tartoz t- ill. tau-matrixok t,, ill. 7. A (2.21)
egyenet alapjan:
o= (67— Go) (2.22)

Ennek felhasznalasaval a (2.21) egyenlet igy rendezhetd at:
T=(r7 A (2.23)

ahol At™' = t7! —t~!. A fenti formula tobb helyen is hasznalhato: alapjéat
adja a rétegszamitasoknak és klaszterszamitasoknak.

Tombi rendszerek esetén kihasznalhatd a racs eltolasi szimmetriaja és
reciprok térben érdemes dolgozni (Fourier-transzformaljuk a strukturakons-
tansot). Réteges rendszerekben (ha a rétegek az xy sikban fekszenek) a
3-dimenzids transzlacios szimmetria z iranyban sériil, csak a rétegeken beliil
végezhets el a Fourier-transzformacio. Egy feliileti rendszer a z irdny mentén
egy félvégtelen tombi hordozobdl, egy atmeneti réteghdl és egy félvégtelen
vakuumbol épithetd fel. Az atmeneti réteg (egy principdlis réteg) tobb atom-
réteget tartalmaz a hordozobdl és tobb ,atomréteget” a vikuumbol annak
érdekében, hogy figyelembe vegyiik a feliileti effektusokat.? [10] [11]

Klaszterek szamitasahoz elGszor sziikségiink van a hordozé 7-matrixara
(a fenti rétegszamitasi technikaval hatarozzuk meg), majd ennek ismeretében
a rendszer T-méatrixa (2.23) alapjan megkaphato. [12]

4 Jelen szimulaciokban 912 atomrétegbdl all az atmeneti réteg.



3. fejezet

Magneses anizotropia

Magneses anizotropia alatt a rendszer kiilonb6zé mégneses iranyitottsaga
kozotti energiakiilonbséget értjiik. Eszerint kénnyd (miniméalis energiaja) és
nehéz (magasabb energiaju) iranyokat kolonboztethetiink meg. A méagneses
anizotropia szarmazhat a minta alakjabol (shape anisotropy), illetve a spin—
palya csatolasbol (crystalline anisotropy). Jelen munkaban csak az utébbival
foglalkozunk.

Klasszikus Heisenberg-modellt hasznélva, a rendszer energiaja invarians
az Osszes spin egyiittes elforgatasara nézve, igy a mégnesezettség nem mu-
tat preferalt iranyt. Relativisztikusan a spin- és a palyamomentum csato-
lodik. Ezen a spin—palya csatolason keresztiil a kristalytér hatéssal van a
méagnesezettségre és anizotropiat okoz. A Pauli-Schrodinger egyenlet C% sze-
rint masodrendben figyelembe veszi a spin—pélya csatolast, azonban magas
szimmetriaju rendszerekben (pl. kobos esetben) szimmetriai okokbol csak
magasabb rendt energiakorrekciok jelenhetnek meg. Ilyen rendszerekre meg-
kérdGjelezhets a Pauli-Schrédinger-egyenlet hasznalata. Spin—palya csatolés
esetén a Pauli-Schrédinger egyenletek megoldasa az origéban divergens, emi-
att a tobbszoros szoraselmélet nem alkalmazhato. Vagyis érdemes a magneses
anizotropia tanulmanyozéasahoz relativisztikus kvantummechanikit hasznél-
ni, azaz a Dirac-egyenletet megoldani.

A magneses anizotropia energia (magnetic anisotropy energy, MAE) nu-
merikus szamitasa komoly kihivas, hiszen egymashoz kozel 1év6 nagy energi-
akban kell kimutatni 4—6 nagysagrenddel kisebb kiilonbséget. Az MAE ab
initio szamitasa gyakorlatilag mindig a stirtiségfunkcional elméletre épiil.

A magneses anizotrépia kisérleti meghatarozasa az alabbi definicié alap-
jan torténik: olyan erds kiils6 teret alkalmazunk, mely teliti a magesezett-
séget. Az alkalmazott térnek az iranyat és nagysagét valtoztatjuk, ekkor az
energia nyflvanvaléan fiiggeni fog az alkalmazott tért6l. Az energia térfliggé-
sét nulla térre extrapolalva megkaphatjuk a kérdéses iranyokban a spontan

16
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méagnesezettség energiajarulékat. Ezt szimuldcioban nem egyszeri kivitelez-
ni, helyette a mdgneses erd elmélet (magnetic force theorem, MFT) kozelitést
alkalmazzuk.

3.1. MAgneses anizotréopia a strtiségfunkcional
elméletben.
LokAlis spinstirtiség kozelités

A spontan magnesezettség iranyat mi fogjuk beallitani, és ezzel a rogzitett
irdnnyal szamoljuk ki az energiat. Rogzitett irany esetén, az alapéallapoti
energia:

Eo(Mp) = min {T(p, 1] + J(p] + Eclp ] + Vp]} (3.1)

ahol M, az altalunk rogzitett iranyba mutato egységvektor, m a magne-
sezettség stirtiség, a minimumkeresés azon m-ek kozott torténik, melyekre
[ () e || M.

Relativisztikus esetben az LDA megfelelGje a lokélis spinstirtiség kozelités
(local spin-density approximation, LSDA).

ELSPA — /Exc(p(r),§(r)) d’r (3.2)

Itt exc(p,5) jeloli a p striségd, § spinstrtriségi homogén elektrongéz
kicserélgdési-korrelacios energiastrtiségét. Az LSDA kicserél6dési-korrelacios
energia csak a spinstirtiségtdl fiigg, a palyamomentum mégneses jarulékat
elhanyagoljuk. Emiatt a kozelités f6leg az atmeneti fémekre alkalmazhato,
ahol maga a rendszer is ilyen: a palyamomentum maégneses jaruléka kicsi a
spinéhez képest.!

A spin- és palyamomentumot célszertd kolon kezelni:

Eo(My) = HJ\E}H {Ts[p, iors, Mspin] + J[p) + Exclp, 8 + Vol } (3.3)

Lathato, hogy a palyamomentum csak a nemkélesonhato kinetikus energi-
aban szerepel, ezért 10 jelolésként bevezetjik Ts[p, §, Mopl-at: ami a nemkol-
csonhato kinetikus energiat jelenti tigy, hogy a spinstirtiség a rogzitett s, az

1 Au(111) feliiletre helyezett Cr atomra [13] szerint mgpin = 4,45 g s Mo, = —0,02 pp.
De pl. ritka foldfémekre ez a kozelités nem alkalmazhato.
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Osszmagnesezettség iranya My, a palyamomentum (fennmarad6 szabadséagi
fokaira) pedig elvégeztiik a minimalizalast:

Eo(M,) = min {Tslp, 5, Mol + J[p] + Exelp, 51 + Vo] }. (3.4)

A minimalizalast varidcios feladatként megoldva a Kohn—Sham—Dirac-
egyenletet kapjuk (lasd: (1.22) egyenlet). Az LSDA kozelités miatt a
kicserélgdési-korrelacios energia csak a spin nagysagatol fiigg, tehat az (1.23)
egyenlet helyett:

0B (plr), s(r)) 5Bxe (p(r), 5(r))

Byo(r) = :
ds(r) dp(r)

Ha a kiils6 méagneses tér nulla (most csak ezzel az esettel foglalkozunk),

akkor az effektiv tér és a spinstrtség alapallapotban egyiranyd. Korabban

feltettiik, hogy a magnesezettseghez a spin adja a lényeges jarulékot. Nem
alapallapotra is feltessziik, hogy By | . Most valasszuk szét a minimaliza-

§(I‘>, ‘/xc(r> = (35>

last: a Kohn—Sham-Dirac egyenletben legyen rogzitett By irdnya: By, ennél
az irdnynal végrehajtjuk az onkonzisztens megoldast, igy minden egyes By
irdnyra kapunk egy energiaminimumot. Ezek koziil B, forgatasaval ki kell
valasztanunk az igazi alapallapotot.? Masképp nézve a procedirat, kézzel
beéllitott magneses konfiguraciokra szamolunk minimumenergiat a Kohn—
Sham-Dirac egyenletekbdl, majd a konfiguracio valtoztatasaval (ez lesz a
program Monte Carlo blokkja) keressiik meg az alapéllapotot.
A megoldandé Kohn-Sham-Dirac-egyenletek tehat:

(—icoﬁ + B2+ V() + Vie(r) + J(r) + ppE Bye(r )Bo> Vi(r) = eihi(r),

0 Eye (p(r), s(r)) 0By (p(r), s(r))
ds(r) ’ dp(r) '
Numerikusan a Kohn-Sham-Dirac-egyenletet tgy oldjuk meg, hogy By |
Z, és a kivant konfiguraciot a t-matrixok forgatasi transzforméaciojaval allitjuk
be.

Biye(r) = Vie(r) =

3.2. Magneses er6 elmélet
(Magnetic Force Theorem)

A mégneses er§ elmélet azt fejezi ki, hogy az eddig vazolt esetben az alap-
allapoti energia By szerinti derivaltjat kiszamithatjuk a Kohn—Sham-Dirac-

2 Megjegyezziik, hogy a tdbbszords szoériselmélet szamara az on-site t-méatrixok
sziikségesek. Minden egyes racshelyen egyméastol fliggetleniil meghatérozhatjuk a kivant
magnesezettség-iranyt, azaz egy magneses konfiguraciot allitunk be.
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egyenlet sajatenergiajanak derivaltjaként. A levezetés megtalalhato [14, Ap-

pendix A.|-ban.
dE 0
AO = —= Ei, (38)
dBy 0By =
ahol €, az i-edik sajatérték, és az Osszegzés a betoltott palydkra megy, a ) . €;
mennyiséget savenergidnak is szokas nevezni.
Sziikségiink van még az energia masodik derivaltjara is a magnesezett-
ség irdnya szerint, erre mar nem teljesiil a magneses eré emélet, azonban jo
kozelitésként a masodik derivaltra is alkalmazzuk.

3.3. Energia és szog szerinti derivaltjai

Az elektronrendszer szabadenergiaja (egy, a potencidlmentes rendszertdl
szarmazo, konstans tagot leszamitva) a (2.14), (2.19) és a (2.20) egyenletek
alapjan: [15]

F= —%Im / Trin (7(¢)) de. (3.9)

A t-matrixot olyan koordinatarendszerben lehet egyszertien kiszamitani,
ahol az effektiv mégneses tér (jelen kozelitések miatt ezzel egyiitt a magne-
sezettség is) z iranyu. [8] Minden egyes atomra egy ilyen lokalis rendszerben
szamoljuk ki a t-méatrixot. Jelolje m? a lokélis rendszerbeli t-matrix inverzét:

m? = (#)" (3.10)

Bes(Ri)||2

Ebbél a lokalis rendszerbdl laborrendszerbe kell transzformalni a t-
maéatrixokat. Tulajdonképpen ezzel 1épéssel allitjuk be az egyes atomokon a
méagnesezettség irdnyat. A t-matrix transzforméacios képlete [16] szerint:

(ti)_l = m; = R(V;, pi)m{ RY(0;, ), (3.11)

ahol i a szennyez$ atom indexe, (1;, p;) ezen az atomon a magnesezettség
iranya, R(3;, ;) pedig a (0;,¢;) iranybol a z irdnyba vald spinorforgatas
matrixa, R' az adjungaltméatrix.

A késébbiekhez sziikségiink lesz a szabadenergia irany szerinti derivaltja-
ira. (3.9)-bdl és (3.11)-bdl lathato, hogy a derivaltakhoz az R(9;, ¢;) transz-
formacios matrixok szog szerinti derivaltjai sziikségesek.

Az i-edik atomi magnesezettséget infinitezimalisan megvaltoztatva az in-
verz single-site t-matrix megvéltozasa elsé rendben:

AmY = m? AW; + mf Ay, (3.12)
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ahol:
om; OR; OR!
9 — o W 0pt 0 4
M= g, = g, T s 5.13)
om; OR OR! '
= = UOR 4 Rym0=—L,
. Do dp; ' s D

Levezethet,? hogy ekkor a szabadenergia derivaltjai a szogek szerint:

€F

EF
oF 1 i oF 1 i
T / Tr (— 7m}) de, o = —;/Tr(—T mf) de. (3.14)

A masodik derivaltak ugyanezzel a gondolatmenettel megkaphatok,
lasd: [15].

3 A logaritmusfiiggvény In(1 + z) ~ x — %IE2 + ... sorfejtését kell felhasznalni.



4. fejezet

Monte Carlo szimulacio

Monte Carlo szimulacion (a tovabbiakban gyakran MC szimulacio) szto-
chasztikus szimulaciot értiink, mellyel egy klaszzikus rendszer dinamikéjat
vizsgaljuk. A dinamikat nem a mozgisegyenlet megoldéasa szolgéltatja,' ha-
nem statisztikus fizikai megfontolasok alapjan egy megfelel6 sztochasztikus
dinamikat definidlunk, mely szerint vezérelve a rendszert j6 termodinamikai
mintak nyerhetdk.

Jelen esetben, habér a rendszert a Dirac egyenlettel kezeljiik, az MC szi-
mulaci6 szaméara a probléma klasszikus, hiszen az SKKR moédszer kimenetele
az elektronrendszer szabadenergiaja a magneses konfiguracié fiiggvényében.
Tovabba a hémérséklet a spinekre vonatkozik, az elektronrendszer szempont-
jabol alapallapotot kerestink.

A sztochasztikus dinamika a kovetkezd: a rendszer egy S; allapotabol egy
Sy allapotba w(S; — Sy) valoszintiséggel 1ép. Egy elemi lépés soran ezt az
atmenetet az el6bbi valoszintiséggel realizaljuk, és ilyen elemi lépések soroza-
tat hajtjuk végre. Az igy kapott Si,Ss, ... allapotok szolgaltatjék a mintat
a statisztikus fizikai atlagokhoz. Egy Hamilton-fiiggvénnyel megadott rend-
szer esetében a helyes sztochasztikus dinamika ergodikus és tudja a részletes
egyensulyt. Jelen munkadban a Metropolis-algoritmust hasznaljuk:

1, ha Ef < E;,

Ez tudja a részletes egyensulyt, az ergodicitast az elemi lépések biztositjak

(lasd késébb).

L 17] a mozgasegyenlet megoldasaval oldja meg ugyenezt a problémat.

21
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4.1. Az energia masodrendii Taylor-sor
kozelitése

Az energiat ismerve a magneses konfiguracio fiiggvényében, tobb modszer
kinalkozik az alapallapot meghatérozasara.

Magneses rendszerek viselkedését gyakran irjak le egy klasszikus
Heisenberg-modell segitségével (és ennek kiilonféle valtozatival):

HE = =" Jée;, (4.2)
i#]
ahol J;; a csatolasi allando az i-edik és a j-edik spin kozott, €; az i-edik spin
iranyvektora.

A [18] cikkben a fenti energiat haznaljak szabad vas klaszterek lefrasé-
ra. A J;; csatolasi alladokat spinpolarizdlt KKR moddszerrel, a Liechtenstein-
formula [19] alapjan hatérozzédk meg, majd ezzel a modellenergiaval végeznek
Monte Carlo szimulaciot a klaszter mégneses szerkezetének hémérsékletfiig-
gésére vonatkozoan. Ez a modell nem tudja figyelembe venni a magasabb-
rend( csatolasokat és az anizotropiat sem.?

Antal A. és munkatérsai [17]-ben a kovetkezd modellt hasznaltak Au(111)
feliiletre helyezett Cr-trimer vizsgalatara:

1 — — — — - — - =
He(;lf) = 5 61'.]1']‘63' + Z 61K¢€j -+ Z Qijkl (616]) (ekel), (43)

7] i (1<5,k<)

ahol a csatolési egyiitthatd 3 x 3-as métrix, ezaltal figyelembe lehet venni az
izotrop csatolast, az anizotrép szimmetrikus csatolést® és a Dzyaloshinsky—
Moriya kolesonhatast, a K; matrix veszi figyelembe az on-site anizotropiat,
tovabba szerepel még egy negyedrendi csatolas is. Cikkiikben kimutatjak,
hogy minden tagra sziikség van, ha a modellenergiat a szamolt energié-
hoz akarjuk illeszteni. Ebben a cikkben a modellparamétereket sok vélet-
lenszert konfiguracié energiajahoz illesztik legkisebb négyzetek értelemben.
A kapott modellparamétereket felhasznalva a csillapitott Landau-Lifshitz—
Gilbert-egyenletek megoldésaval keresik meg az alapallapotot. A moddszer
kis klaszterekre miikodik, nagyobb klaszterekre kivitelezhetetlen a paramé-
terillesztés.

A diplomamunkamban arra torekedtiink, hogy végig megtartsuk az ab.
initio modszert. Az a cél, hogy modellrendszerre valo attérés nélkiil, kbzvet-
leniil az SKKR eredmények felhasznélasaval hajtsunk egy MC szimulaciot,

2 Az altalunk szimulalt, feliiletre helyezett klaszterekben sokkal nagyobbak a magneses
anizotropia energiak, mint szabad klaszterek esetén.
3 Pszeudodipoldris kilcsonhatdsnak is nevezik.
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mely az alapallapotot keresi meg. (A késébbiekben cél, hogy a rendszert ne
csak alapallapotban, hanem véges hémérsékleten is le tudjuk irni.)

Az MC szimuléci6 egy lépése nagysagrendekkel gyorsabb az SKKR ener-
giaszamitasdnal,ezért az SKKR 1épés eredményét tébb MC 1épésben is fel-
hasznaljuk. Ehhez egy Taylor-sorfejtéssel kozelitjiik az energiafiiggvényt, hi-
szen korabban lattuk, hogy az SKKR-bdl nem csak az energia kaphaté meg,
hanem a sz0g szerinti derivaltak is. A Taylor-sor (els6 néhany tagja) nem csak
egy konfiguracioban adja meg a energiat, hanem hozzé kozeli konfiguraciokra
is jo kozelités. Az els6rendii tagok:

oF oF

Lathato, hogy ebben az esetben nincsenek Osszecsatolva az egyes spinek.
Annyit nyernénk, hogy egy MC-lépést végrehajthatunk mindegyik spinre, de
azutan meg kell ismételni az SKKR szdmolast hogy a spinek csatolasét is
figyelembe vegyiik.

A masodrendii kozelités méar tartalmaz spincsatolasokat. Mésrészt tavo-
labbi konfiguraciokig ad jo kozelitést, mint az els6rendid. Tehat az SKKR-
energiat egy adott konfigurdcié koriil masodrendd Taylor-sorba fejtjiik, ezt
hasznéljuk a kozeli konfiguraciok energiajanak kozelitéseként. Elegendé MC
lépés végrehajtasa utan az 4j konfiguraciora djraszamoljuk az energiat, elss-
és masodik derivaltakat.

4.2. Az SKKR-modul eredményeinek felhaszna-
lasa

Az SKKR modszer kimenete az F' egy adott konfiguracioban, tovabba

: AR oOF OF _9*F 02F 4., _O*F A
a 3.3 szakaszban leirtakkal kib6vitve a 5 970 Dpr? D900 Derdg; S B9i0g; derival-

tak. Ezek ismeretében a szabadenergiara alkalmazott méasodrendt sorfejtés
kozelités megadhato.

Jelolje { (0, gpj)}ﬁvj:l azt a konfiguraciot, amelyben az SKKR modul kisza-
mitotta a sziikséges Ihennyiségeket, ebben a konfiguraciéban a szabadenergia
F. Jelolje {(AY;, Agoj)}ﬁ[j:l azokat a szogmegvaltozasokat, amik néhany MC
lépés utén jellemzik a konfiguraciot. Ekkor a szabadenergia F'+ AF. A mé-
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sodrendd kozelités szerint:

OF OF
AF = —AY,; —Ayp;
; 99, ! ; Opi o

Tegytik fel, hogy az MC lépés sorén a p-edik spin iranyat késziiliink meg-
valtoztatni. Az irdnydnak megvaltozdsa: (Ad,, Ap,) — (A, Ag)), az 4]
konfiguracioé energiaja: F'+ AF’. Az energia kiszamitasaban felesleges a fenti
Osszegeket Gjra kiszamitani, hiszen csak néhany tag nem lesz ugyanaz. Ehe-
lyett hatékonyabb bevezetni és tarolni az alabbi L és @ (linearis ill. kvadra-
tikus) effektiv tereket:

OF P2F O2F
=2 N R YN
» o9, " ; (amaﬁp T 90007 )

4.6)
OF 0’F 0?F (
P 0pp % D00, D00,
1 0°F 1 0°F O*F
Q== Q=5 e = (4.7)
200,00, 20¢,0¢, 09,00,

Ezek segitségével az 1 energia:
AP =AF + L) (A0, - Av,) + L7 (A, - A, ) +
£ @ (A0 - 80,7) + Q7 (8¢} = A,?) + Qi (80,80, — AV, A, )
(4.8)

Ha elfogadtuk az MC lépést, akkor a virtualis tereket is aktualizalni kell.
(2-n nincs mit aktualizalni, L-ben pedig ismét sok tag megegyezik, a valtozas
az alabbiak szerint szamolhato:

0?F

/ O*F
9 _ o I - ) -
LY =L + 30,00, (Aﬁp Al%) + 9000, <Agop Agop> Vi # p-re
O*F O*F
LY =Lf Ag, — A —— AY, — A | % -
’ ! +890p6g0,~< “p wp>+890i819p< P p) Vi pre

(4.9)
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4.3. Elemi lépések

A Monte Carlo elemi lépéseknek ergodikusnak kell lenni: egyenletesen be
kell tudnunk jarni a teljes konfiguréacios teret. A termodinamikai sokasagnak
megfelel silyozast a (4.1) atmeneti valoszintségek biztositjak. Esetiinkben
a teljes konfiguracios tér az egyes spinek tetszdleges iranya.

A mésodrendid kozelités miatt nem valtoztathatjuk meg nagyon a konfi-
guraciot, hiszen akkor a kozelités érvényét vesztené. A programban 9, =
0,027 = 3,6° az a maximalis sz0g, amekkorat a kiindulési, és a végs6 irany
bezarhat. Az egyes elfogadott MC lépések soran a konfiguracio természetesen
valtozik, azonban az emlitett megszoritasokat mindig a legelsé konfiguracio-
hoz képest alkalmazzuk. (Az energia jraszamolasakor a ,legelss” konfiguracio
is frissiil.)

Szokasosan hasznélt modszer, hogy egymés utan minden spin iranyat izo-
trop sorsolassal atallitjak egy masik irdnyba. A programban ezt alkalmazzuk
azzal a megszoritéssal, hogy az 1j irany sorsolasa az eredeti irdny koriili 21 ;.
nyilasszogi kupon beliil torténik izotrop eloszléassal.

A magneses anizotropia energia 0,01 — 0, 1 mRyd nagysagrendjébe esik, a
csatolési allandok 1 — 10 mRyd nagysagik, viszont a savenergia 1 — 10 Ryd.
A magneses anizotropia kimutatasa tehat 10~* — 107%-o0s pontossagot kovetel
meg.

A valosagos rendszerek nagysagrendekkel gyorsabbak ahhoz képest az id6-
hoz, amit szamitogéppel szimulani lehet. Habar Monte Carlo szimulécié ese-
tén nincs tiszta atvaltas az eltelt fizikai id6 és a végrehajtott MC lépések sza-
ma kozott, az mindenképp igaz, hogy a fizikai redszer tul gyors (a szimulécid
tul lasst). Ez azt eredmnyezi, hogy a szimuléacié soran az egyes energiaskalak
szétvalnak: a spinek egymashoz csatolodasa viszonylag hamar megtalalja az
alapallapotot (ferromagneses, antiferromagneses), viszont a csatolasi energi-
aknal kisebb skalan (az anizotropia energia skalajan) a konfiguracio energiaja
a spinek egyiittes elforgatasara nézve invarians. A magneses anizotrépia az,
amely végiil az ,0sszefagyott” spineket beallitana a kristalytani iranyokhoz
képest az alapallapotba (in-plane, out-of-plane). Az egyiittes elfordulasra a
fenti MC lépések esetében csak akkor van lehetdség, ha a kisorsolt iranyval-
tozasok mind egyiranytuak. Ugyanis, ha nem egyiitt forognak a spinek, akkor
az egyméashoz csatolodas nagy energiatobblete miatt az MC 1épés visszauta-
sitasra keriil. Ha a szimulaciora elegendd id6 all rendelkezésre, ezzel nincs
probléma, el6bb-utobb a rendszer beall az alapallapotba. Latni fogjuk, hogy
esetiinkben nincs id§ kivarni, amig a fenti MC lépések eljuttatjék a rendszert
az alapallapotba.

A probléma athidalasara bevezettiink egy maésik tipust Monte Carlo 1é-
pést: térben izotrop irédnyeloszlassal kivalasztunk egy véletlen irédnyt, és az
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Osszes spint egyszerre elforgatjuk az adott irany, mint forgastengely koril
pozitiv irdnyban egy ¥ € [0, Oyay| véletlen szoggel. Az ilyen tipusu lépésekkel
megadjuk a lehet&séget az Gsszefagyott spineknek, hogy a kristalyhoz képesti
orientacidjuk egyiitt valtozzon, és igy gyorsabban megtalalhatjuk az alapal-
lapotot.

A két tipusu lépést egyiitt alkalmazzuk: spinenkénti forgatasokkal végig-
szkenneljiik a teljes klasztert, majd alkalmazunk egy globélis forgatést. Ez a
két lépés felvaltva alkalmazva még ergodikus, az atmeneti valoszintiségeket
ugyanugy meg tudjuk hatarozni az energiavaltozas alapjéan.

A tovabbiakban egy MC lépés alatt mindkét tipusa 1épés egymaés utéani
végrehajtasat értjiik — ha mast nem mondunk.

4.4. A szimulacié menete

Az SKKR modul futédséanak idGigénye miatt tébb Monte Carlo 1épést haj-
tunk végre egyazon sorfejtés felhasznaldsaval. Bizonyos 1épésszam utan vi-
szont meg kell ismételni az SKKR szdmolast, hogy az 1j konfigurécio koriil
egy 1j kozelitést kiszamolva tovabbléphessiink a spinek forgatasaval és bejar-
hassuk a teljes konfiguracios teret. A 4.1 dbran, folyamatabraként Gsszefog-
laljuk a szdmitéas algoritmusat.

A folyamatabran a folytonos vonal a vezérlés (programfutas) ttja, a sza-
gatott vonalak az egyes blokkok kozti adataramlas iranyéat jelzik, a (C)-vel és
(Metropolis)-szal jelolt vezérléblokkok miikodését a szovegben magyarazzuk
el.

Az 1-es lépésben a szubsztrat és a felsd rétegek potencialjanak ismereté-
ben meghatarozzuk a bedgyaz6 rendszer T-matrixat. A szubsztrat- és réteg-
potencialokat a megfelels klaszterrel egyiitt egy kiilon futas sordn énkonzisz-
tensen kiszamitottuk, majd az igy kapott potencidlokat adjuk az 1-es 1épés
bemenetére. A bedgyazd rendszer T-méatrixat tobbszor nem szamoljuk tjra,
mindig az els6t hasznaljuk a teljes rendszer 7-matrixdnak meghatarozasédhoz.
Ezt a modszert befagyasztott potencidl kozelitésnek (frozen potential approxi-
mation) nevezziik.

A mégneses konfiguraciok? ismeretében az on-site t-métrixokat a (3.11)
egyenlet alapjan laborrendszerbe kell transzformalni, majd (2.23) alapjan
elsallitani a T7-métrixot. Ezt végzi a 2-es lépés.

(3.9) és (3.14) alapjan szamitjuk ki az energiat, és a derivaltjait. (3-as
lépés)

4 Ez vagy a kezdeti konfiguracio, vagy az MC blokk atal szolgaltatott, mar megvaltozott
konfiguracio.
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Input:
- szubsztrat potencial
Input: - rétegpotencial Input
- kezdeti magnesezettség konfiguracio - klaszter potencial - hémérséklet beallitasa

A

KILEPES

v
|1. Hordozé tau-matrixanak kiszémilésal

N|

3. Energia, elsd, masodik derivaltak
kiszamitasa a tau-matrixbél

c

A ’+
Magnesezettség e T P
5, 5 - -)|2 Klaszter tau-matrixanak k\szam\tasal
konfiguracio
7 v

D
/.

AN

..........................

Uj magneses

Termodinamikai minta

(energia,
méagnesezettség)

I
1
1
I
1
1
1
1
1
1
1
1
1
1
1
1
|4 2. Globalis sp\nforgalésl 1
1
1
1
I
1
1
I
1
1
; 1
konfiguracié 1
1

[}

1

1

1

Qutput:

- konfiguraciok (utolsé: alapallapot)
- atlagenergia homérsékletfiggése
- fajhd homérsékletfliggése

- magnesezettség atlaga

4.1. abra. A szamitas algoritmusa

Az Elemi lépések c. szakaszban leirt 1épéseket hajtja végre a folyamatab-
réan 4.1-gyel és 4.2-vel jelolt blokk. A forgatési miiveletek utéan ki kell szami-
tanunk az energiavaltozast. A 4.1-es, fiiggetlen spinforgatés esetén (4.8)-at
praktikus hasznalni; a 4.2-es, globalis forgatas esetén viszont (4.5)-6t — hiszen
ugyis megvaltozik az Osszes irany.

A (Metropolis)-szal jelolt blokk vezérli a végrehajtott MC lépések elfoga-
dasat vagy visszautdasitasat (4.1) alapjan.

A ciklusokat a kovetkezd szempontok alapjan kell szervezni: meg kell olda-
nunk a folyamatos hiitést; miel6tt tjraszamolnank a derivaltakat, sok Monte
Carlo 1épést el kell végezniink, amelyekbdl eltaroljuk a termodinamikai min-
tat; viszont az egyes hémérsékletpontok szimulalasanak elején egy darabig
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ne taroljuk az adatokat, hogy a rendszernek legyen ideje termalizalodni. A
ciklusok vezérlését a folymatabran a (C)-vel jelolt elagazasok szabalyozzak
az alabbiak szerint.

Két energiaszdamolés kozott Nye darab MC lépést hajtunk végre. Niyperm-
szer végeziik el az energiaszamolas — MC lépések — ... ciklust anélkiil, hogy
elmentenénk az adatokat. (A konfiguracio valtozasat természetesen nyomon
kovetjik, csak a termodinamikai adatokat nem rogzitjiik.) Ezutan Nggep-szer
hajtjuk végre az energiaszamolas — MC lépések — ... ciklust tgy, hogy
kézben minden konfiguracio (elfogadott és visszautasitott valtoztatasok utan
egyarant) termodinamikai adatait elmentjiik. Ezutan szimulaljuk a kévetke-
z6 hémérsékletpontot. A hémérsékletet Ty-rol Ti-ig AT 1épésenként véltoz-
tatjuk. Az Ninerm, Nvc, Nsteps 10, 71 és AT paraméterek a program input
fajljaAban adhatok meg.”

Az atlagolas soran az egy hémérsékletponthoz tartozo adatokat kell fel-
dolgozni. Mentésre keriilnek az atomonként kiilon atlagolt mégnesezettség
irdnyok, az atomi atlagolt méagnesezettség iranyok Osszege,® a savenergia at-
laga, és a szamitott fajhd. A fajhét az energia szorasabol hatéarozzuk meg:

(E*) — (B)°

ahol E az elmentett savenergiaértékek sokasaga, (...) erre a sokasagra szé-
mitott atlag, kg a Boltzmann-allado, T' a hémérséklet.

5 Tipikus értékeik: Niperm = 5, Nvc = 5000, Ngtep = 40, Ty = 300K, T7 = 0K és
AT = —10K. Memoériakorlatok miatt Nyic - Negep < 200000 kell hogy legyen. Ezzel az
el6bbi paraméterekre a memoriaigény nagysagrendileg 400 MB és a futasidé kb. 1 nap—
1 hét klasztermérettsl fiiggGen.

6 A klaszteren beliil a magnesezettségek hossza atomrol atomra kicsit valtozik. A ké-
s6bbiekben azonban célszert ezt is figyelembe venni, a magnesezettség hosszakkal sulyozni
az iranyokat, és ugy atlagolni. Ezzel az egész klaszter Gsszmagnesezettsége numerikusan
korrektiil vizsgalhato.



5. fejezet
Szimulaciok

A szimulaciokban nemmagneses hordozora (arany vagy réz) helyezett
magneses atomokbodl allo klaszterek magneses szerkezetét vizsgéaltuk. Az
arany és a réz is fcc racsban kristalyosodik, mi az (111) feliiletet hasznal-
juk hordozoként. A feliiletre helyezett atomok krom vagy kobalt atomok,
mindketts a 3-d mez6 eleme. Nagy lokalizalt momentummal rendelkeznek,
de a d-palyak eléggé atfednek ahhoz, hogy a szomszédos atomok magne-
ses momentumai kélesonhassanak. Kisérleti eredmények azt mutatjak, hogy
a Cr(1 reteg)|Ag(111) antiferroméagneses in-plane, a Co( reeg)|Au(111) ferro-
magneses out-of-plane alapéallapotu. [20] [21]

5.1. Cr trimer

Els6 tesztként a [17]-ben is vizsgalt krom trimert tanulményoztuk.
Au(111) feliiletre helyeztiink el 3 Cr-atomot szomszédos, szabélyos harom-
szoget alkoto racspontokban. (A tovabbiakban Crs|Au(111)-ként jeloljik az
atomklasztereket.!) Az alapallapotot [17]-ben, méas modszerrel 120°-0s Néel-
tipustunak talaltak. A dolgozatban ismertetett modszerrel is ugyanezt az ered-
ményt kaptuk.

Demonstralni szeretnénk, hogy a 4.3 szakaszban leirt extra lépés valo-
ban javitja a modszer ,alapallapot megtalalé képességét”. Ennek érdekében
ugyanazon a rendszeren, ugyanolyan paraméterezéssel lefuttattuk a szami-
téast, egyik esetben benne volt a globalis spinforgatos 1épés, masikban nem.
Azt tapasztaltuk, hogy az extra 1épés nélkiili esetben is beall a 120°-0s Néel-
tipusi allapot, viszont helyteleniil nem in-plane a spinek allasa. Ez is jelzi,

L A szakirodalomban ugyanezzel a jeldléssel a hordozéra helyezett 3 Cr-réteget is szok-
tak jelolni. Dolgozatomban végig klaszterekkel foglalkozom, ezért remélem nem félrevezets
ez a jelolés.

29
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hogy a globalis spinforgatas nélkiil valoban az ,0sszefagyott spinek problé-
méjaba” titkoziink, és a program csak sokszoros (legalabb haromszoros) 1é-
pésszam esetén talalja meg a helyes alapallapotot. A megtalélt alapallapotok
az 5.1 és az 5.2 abran lathatok. Az érdekesség kedvéért megmutatjuk egy
tetraéderben elrendezett Cry|Cu(111) alapéllapotat: 5.3 ébra.

N

5.1. abra. Cr trimer alapallapota globalis spinforgatas hasznalatéval: helyes alap-
allapot

“@=>

5.2. abra. Cr trimer alapéllapota globélis spinforgatis nélkiil. Lathato, hogy a
spinek ,0sszefagytak”, az anizotrépia energia kicsi ahhoz, hogy ennyi id§ alatt a
kristalyhoz képest elforduljanak a spinek.
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5.3. abra. Cry|Cu(111) tetraéder alapallapota

-4470 1 L 1 . 1 . 1 .

_ = Globalis spinforgatassal
4 Globalis spinforgatas nélkil

Atlagenergia [mRyd]

-4520 . -
[ ]

-4530 , . , . , . , . ,
100 200 300 400

Homérséklet [K]

5.4. abra. Cr trimer energidjanak hémérsékletfiiggése a két modszerrel szamolva.
A grafikonon is lathato, hogy ekkora lépésszam esetén globélis spinforgatas nélkiil
a rendszer nem talalja meg az alapallapotot. A fenti alapallapoti magnesezettség
abrak alapjan megérthetd, mi torténik: az MC lépések soran az Osszefagyott 120°-
os Néel allapot csak tgy allhat be in-plane iranyba, ha mindharom spin egyszerre
fordul, mert kiilonben az egymaéashoz val6 erGs csatolas nagy energiatobblete miatt
nem fogadjuk el a lépést. A globalis spinforgatos 1épéssel 1ényegében mesterségesen
felgyorsitjuk a rendszert, ennek segitségével megtalaljuk a helyes alapallapotot.
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5.2. Antiferromagneses rendszerek

A Heisenberg-modell szintjén a ferromégnesek és az antiferroméagnesek
csak a csatolasi allando elGjelében térnek el egyméstol, azonban fizikailag
nagyon is kiilonbozdek. A ferromagneses alapallapot robosztusabb, ha egy
spin el akarna fordulni, az Gsszes szomszédjaval energetikailag kedvezGtlen
helyzetbe keriil. Négyzetracson az antiferromégneses rendszer is ugyanigy
viselkedik. Haromszogracson azonban frusztrdcio 1ép fel, az alapallapot az
el6z6 szakaszban emlitett 120°-0s Néel-allapot nem csak 3 atom esetén, tel-
jes haromszogracson is. A magneses anizotropia a magas szimmetriaji ira-
nyok valamelyikében rogziti az egyes alracsokon a magnesezettség iranyat. A
Dzyaloshinsky-Moriya kolcsonhatas miatt a kiilonb6zé kiralitasu allapotok
energiaja is eltérhet (ez teljes racson nem tud érvényesiilni, kis klaszterekben
igen).

A Kkiterjedt Néel-allapot megjelenését varjuk a kovetkezd szimulécidoban:
Crsg|Au(111) klasztert vizsgaltunk,? az alapallapot az 5.5 4brén, az ener-
gia hémérsékletfiiggése az 5.6 abrén lathato. Antiferromagneses minta esetén
az Osszmagnesezettségben az egyes atomok kiejtik egymaést, az atomonkénti
méagnesezettség atlaga pedig az alabbi alapallapotnak megfelels, a szoérasok
koziil a legnagyobb 0,02.

2 Ebben a szimulaciéban a teljes klaszterrel nem végeztiink 6nkonzisztens potenciél-
konvergaltatast, a klaszter atomjainak a potencialja a Crz|Au(111) klaszter atomjainak a
potencialja. Mint az eredménybdl latszik, szerencsésebb lett volna elvégezni az énkonzisz-
tens szamitast.
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5.5. abra. Crsg|Au(111) klaszter végallapota 300-r6l 0 K-re torténd hiités esetén.
Mint utaltunk ra, a teljes klaszterre nem végeztiik el az 6nkonzisztens megoldast, és
valosziniileg a lépések szama is kevés volt egy ekkora méretti frusztralt rendszerhez
képest, ezért nem kaptuk meg a jo alapallapotot. Szomszédos spinharmasonként
ezen az abran is fel lehet fedezni a Néel-allapot kezdeményeit. Reméljiik, a késb-
biekben lesz lehetGségiink teljes értéki klaszterpotenciéllal, hosszabb szimuléciét
is végezni.
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5.6. abra. Crsg|Au(111) klaszter atlagenergidja a hdmérséklet fliggvényében.
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5.3. Ferromagneses rendszerek

Ferroméagneses  rendszerekbsl —a  kovetkezGket — tanulményoztuk:
Cog|Au(111) és Cog|Au(111) Kklaszterek 3 x 3-as és 4 x 4-es ferde
négyzetben elrendezve, Cojg|Au(111), Cogi|Au(111), Cogg|Au(111) és
Coggs|Au(111) klaszterek haromszogben elrendezve.

Ferromégneses esetben a rendszer rendez6dését a magnesezettségen ke-
resztiil lehet megfigyelni. A szimul&ci6 soran az egyes atomok méagnesezettség
iranyat elmentettiik, atlagoltuk, majd osszegeztilk az atomokra. Igy — feltéte-
lezve, hogy az atomi magnesezettség hosszak kozel egyformak (lasd: 28 oldal,
6-os labjegyzet) — a klaszter méagnesezettségével aranyos vektort kapunk. Az
atomi magnesezettségek egységnyi hossza miatt az Osszmégnesezettséget az
atomok szaméval norméljuk a grafikonokon.

A Cogs|Au(11l)-re a sikra mer6leges alapallapotot  kaptunk.
(Co(1 reteg)|Au(111) alapallapota szintén a feliiletre merdleges. [1]) vi-
szont a 150—200 K hémérséklettartomanyon egy elfordulast tapasztaltunk:
a spinek megdrzik a ferromagneses rendet, de elfordulnak az out-of-plane
iranybol.

Cog|Au(111) klaszter esetén pedig ferde kollinearis stuktira adodott alap-

allapotként.
o

i
ity
e

EXXXEN
2204 ¢8d¢ v

5.7. abra. Cosg|Au(111) klaszter alapallapota: ferroméagneses, out-of-plane. Az x
komponensek —0,04 és —0,17 kozottiek, szordsuk 0,01 alatti; az y komponensek
—0,04 és 0,17 kozottiek, a maximaélis szoras 0,02.
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5.8. dbra. Magnesezettség komponensei a hdmérséklet fiiggvényében Cozg|Au(111)
klaszterben. A magnesezettséget egy atomra normaltuk. Lathato, hogy 100 K koril
allnak be a spinek out-of-plane irdnyba. 150 —200 K koriil reorientéciot figyelhetiink
meg: a z komponens lecsokken, mig az in-plane komponensek néni kezdenek a
hoémeérséklet novelésével, mikézben a ferromagneses szerkezet megmarad. Az in-
plane komponensek megnovelése lényegében entropiandvekedést jelent a rendszer
szaméra.

5.9. abra. Cog|Au(111) klaszter ferde kollineéris alapallapota
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5.10. Abra. MaAgnesezettség komponensei a hémérséklet fliggvényében

Cog|Au(111) Kklaszterben. Az alapallapot itt méar nem egyértelmtien norma-
lis irdnyu, ez kovetkezhet a klaszter alakjabol. A kisebb méret miatt a fluktudciok
nagyobbak, mint a Crgg esetében.



Osszefoglalas

Ab. initio alapokon nyugvo magneses szerkezetek tanulményozasara al-
kalmas Monte Carlo szimulaciot fejlesztettiink. Az elektronszerkezetet SKKR
modszerrel hatarozzuk meg, ennek az eredményei alapjan a rendszer energi-
ajat masodrendd Taylor-sorral kozelitjik. Mutattunk egy gyorsitasi 1épést,
amellyel frusztralt rendszerek alapallapota hatékonyabban hatérozhatd meg.

Ferromégneses és antiferromagneses klasztereken is teszteltiik a progra-
mot, jo egyezést kaptunk a kisérleti és més elveken miikodd elméleti mun-
kakkal.

A modszerben tovabbi lehetdségeket latunk a gyorsitasra (algoritmikus
lehetGségek, parhuzamosités), ezaltal lehetévé valik nagyobb klaszterek szi-
mulélasa. Nagyobb klaszterekben a termodinamikai mennyiségek egyre in-
kabb jol definialtak, jelentéssel birdé mennyiségek lesznek; elérhetének tartjuk
a mai technolégiaban alkalmazott magneses adattarolas bitjeinek méretét is.
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A. fuggelék

Atomi mértékegységek (Hartree)

A.1. tablazat. Atomi egységek, mennyiségek atszamitasa

Mennyiség | Atomi egységrendszerben SI-ben
e la.u. e=1,60-10"*C
m la.u. m=9,11-10"3 kg
I la.u. h=1,05-10"3*Js
energia FEHartree = ”;1—34 1 Hartree = 4,37 - 107 J = 27,3¢eV
Eryq = 25 1Ryd = 2,18 - 10718 ] = 13,7eV

Atomos elektronrendszerre a Schrodinger—Hamilton operator CGS egység-
rendszerben:

R? 1 e?
Z—%Ai+;€‘/(ri)+§z it — 1| (A1)

‘ ]

)

Atomos elektronrendszerre a Schrodinger—Hamilton operator atomi egység-

rendszerben: ) . .
— =/ i — A2
Xi: : +;V(r)+2§|ri_rjl (A.2)

A Dirac-Hamilton-operator CGS egysérendszerben (egy elektronra):

— ihcaV — iefv;A; + eV +mc?j3 (A.3)
A Dirac-Hamilton-operator atomi egysérendszerben (egy elektronra):

—ic@V — iy A+ V + 206 (A.4)
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B. fiiggelék

A Dirac-matrixok definicioi

A Pauli-méatrixok:

0 1 0 —i 1 0
o1 = O — Oq =
! 10 ? i 0 ° 0 —1

A 4 x 4-es Y-méatrixok 2 x 2-es blokkmaétrixként felirva:

o
i

A ~-matrixok (szintén 2 x 2-es blokkmaéatrixként):

. —0; 1
Vi =1 o Y4 = 1 V5 = V1727374

Az « és 3 matrixok:
o =iny  B=Em
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