Nem konvencionalis magnesek elektronspin-rezonanciaja
a K68807 azonositéju OTKA palyazat zarojelentésének részletes szakmai beszamoldja

1. Bevezetés

A kutatds f6 céljaul egyes nem konvencionalis magneses rendszerek -elektronspin-rezonancias (ESR-es)
vizsgalatat tiiztiik ki. Ilyen rendszerként jeloltiik meg az alabbiakat: (i) magneses nanorészecskék, illetve ezek
hataresete a molekularis magnesek, (ii) alacsony dimenzios magnesek, és (iii) olyan rendszerek, amelyekben a
spinekkel mas szabadsagi fokok is kolcsonhatnak. A kitlizott feladat az e rendszerek leheté legpontosabb
modellezése, illetve a meglévé modellek javitasa, pontositasa volt.

Céljaink kozott nem szerepelt az eredmények kozvetlen alkalmazhatosaga, ugyanakkor a téma egyik f6
motivacidja, hogy tobb olyan anyag, illetve szerkezet felé fordul figyelem a kutatas-fejlesztésben (pl.
nagystirliségli és gyors memoriaclemként, nanoméretli szenzorként vald hasznalatra), amelyek ,,miikodése” az
altalam vizsgaltakhoz hasonlé kolcsonhatasokon alapul.

A palyazat tartalmazta még a nagyfrekvencids ESR spektrométeriink fejlesztését is (érzékenység javitdsa,
goniométer kifejlesztése, megépitése, nyomascella megépitése, fejlesztése).

Megjegyezem, hogy e palyazatot az utan adtam be és nyertem el, hogy az azonos cimii és (majdnem) azonos
témaju, 2006. marcius 1-t61 kezd6do futamidejii, PF63954 szamu posztdoktori OTKA palyazatomat pénzhiany
miatt az OTKA csak részben tamogatta (fizetést igen, kutatasi koltséget nem itéltek részemre). Az OTKA ennek
tudatdban tamogatta ezt a palyazatomat, amely ennek megfeleléen az el6bbivel mind témajaban, mind
eredményeiben atfed — mindez titkkr6z6dik a beszamolo(K)ban is.

Az eredetileg megnyert palyazathoz képest a futamid6 soran két 1ényegesebb valtozas tortént, mindketté az
OTKA elbzetes engedélyével:
a. A kutatashoz 2009-ben csatlakozott Janossy Andrés, Antal Agnes és Karaszi Mihaly.
b. A pélyazat eredetileg 2010. jonius 30-ig tartdo futamidejét kitoltuk 2011. januar 31-ig, mert a
szupravezetd magnesiink meghibasodasa miatt tobb mint egy évig csak nagyon korlatozottan tudtuk
hasznalni spektrométeriinket.

2. Eredmények
2.1 Berendezésfejlesztés

Részt vettem a Forrd Laszlo laboratoriumaban (EPFL, Lausanne, Svajc) tizemel$ nagyfrekvencias (420 GHz-es)
ESR spektrométer fejlesztésében [Nafradi2008a, Nafradi2008b]. A fejlesztés tapasztalatait felhasznalva
felgjitottuk a BME Fizikai Intézetében tizemeld spektrométeriinket is a palyazat futamideje alatt. Kvazioptikai
hidat épitettiink hozza, amit a szupravezeté magnessel egyiitt rezgésmentes alapra helyeztiink, igy sikeriilt a
rendszer érzékenységét tobb mint egy nagysigrenddel megjavitanunk [Nagy2011]. Kiemelendé hogy ez a
fejlesztés tette lehetévé a késobb emlitendd kisérleteink egy jelentds részét, kiilondsképpen javult példaul a
kisméretli egykristalyok vizsgalatara valo képességiink. Berendezésiink érzékenysége most 222.4 GHz-en eléri a
legjobb kommercidlisan elérhet6 X savi spektrométerekét (1. abra), és 111.2 GHz-en is tobb mint egy
nagysagrendet javult az addigi 75 GHz-eshez képest, bar nem erre optimalizaltunk.

Az egykristalyok és vékonyrétegek vizsgdlatdhoz fontos goniométert kifejlesztettiik és tobb kisérletben is
sikerrel hasznaltuk.

Az EPFL-en sikerrel alkalmazott nyomascella mintéjara épitettiink egyet a sajat spektrométeriinkhéz is, amellyel
12 kbar-t rutinszeriien tudunk el6allitani. A méréfejet késobb alkalmassa tettilk a cella optikai csatolasdnak
mérés kozbeni valtoztatasara és a 111.2 GHz-en vald mérésre is. A cellaban I€v6 nyomas mérésére rendszerint
hasznalt, rubinfluoreszcencian alapulé moddszert jelentdsen leegyszeriisitettiik, kényelmesebbé, megbizhatobba
tettiik. A cellat tobb tudomanyos értéki méréshez is hasznaltuk mar.



MAGNETIC FIELD (T)
0.33 0.34 035 0.36 0.37 0.356

ESR INTENSITY (arb. unit)

7.96 7.I97 7.:38 7.I99 8.IOO 7.983 7.984

MAGNETIC FIELD (T)
1. abra: 1 mg Mn:MgO por (Mn koncentracio: 1.6 ppm) ESR spektruméanak Osszehasonlitasa a felajitott
spektrométeriinkkel (222.4 GHz, piros vonal) és egy Bruker ELEXSYS E500 spektrométerrel (9 GHz, fekete
vonal) folvéve szobahOmérsékleten, hasonlo beallitaisok mellett. A jobb oldali gorbe az egyik (hiperfinom
felhasadas okozta) jel kinagyitva. A jel/zaj arany hasonld, illetve valamivel jobb a mi spektrométeriinkben.

2.2 Magneses molekulik, nanorészecskék

{Mos;Cus;} polioxomolibdat

{Mos;Cus} kristalyokon ESR kisérletek sorozatat végeztikk. Bizonyitottuk, hogy a {Mos;Cug} egykristalyok
ESR-je megfigyelhet6 X savban, illetve sok probalkozas végén sikeriilt megfigyelniink az ESR-t 222.4 GHz-en
is, ami egyértelmiien az spektrométeriink megndvelt érzékenységének kdszonhetd.

Megallapitottuk, hogy az eddigi legpontosabb publikdlt modell (amely bulk magnesezettség
homérsékletfiiggésén alapul) Osszeegyeztethetetlen az ESR  spektrumokkal, és kiegészitésre szorul.
Meghataroztuk a molekula szimmetridja altal megengedett legaltalanosabb, hat réziont tartalmazd spin-
Hamilton-operatort, amelynek egyes hatareseteiben modelleztiik az ESR spektrumokat [Karaszi2007]. A
rendszer szimmetriai szerint osztalyoztuk a lehetséges hullamfliggvényeket, mialtal sikeriilt azonositanunk a
spin-Hamilton-operatorban egy olyan tagot, amely a molekula magneses viselkedésének az eddigieknél
pontosabb leirasat adja.

Az egykristaly ESR-je végiil bebizonyitotta, hogy az addigi ismeretekkel [Kogerler2003] szemben a kristalyt
alkotd {Mos;Cug} molekuldk nem Orzik meg haromfogasu szimmetridjukat, legalabbis a megvizsgalt kristalyok
dont6 tobbségében nem. Felmeriilt, hogy a minta szerkezete — az irodalommal ellentétben — kismértékben torzult,
ez okozza a haromfogasu szimmetriatol valo eltérést. Ezt a KKKI-ban — Czugler Matyassal egyiittmiikodve —
felvett egykristaly-rontgenszoras spektrumok is alatamasztottak. A 222.4 GHz-es spektrumok is tanusitottak a
kristalyok rendezetlenségét: hidba sikeriilt tobb mintanak is a homérséklet és az orientacid fliggvényében
felvenniink a spektrumait, azokbdl ujabb informaciét nem tudtunk nyerni. A minta készitdje, Paul Kogerler
(Aacheni Egyetem) frissen, Gjonnan szintetizalt kristalyokat igért az ellenérz6 vizsgalatok elvégzéséhez, de ezek
sosem érkeztek meg.

Egyéb molekularis magnesek

A magneses molekularis gylirik meglepd magneses viselkedést mutatnak mind a magmagneses rezonancias
[Miyahara2007], mind magneses forgatonyomaték [Waldmann2006] kisérletekben. E rendszereket a
Heisenberg-modell keretei kozott leirva a nivok keresztez6dnek a kiils6 magneses tér fliggvényében.
Megmutattuk, hogy a legkisebb magnetoelasztikus csatolas is megsziinteti ezen allapotok -elfajultsagat a
keresztez6dési pontokban azaltal, hogy a molekulak deformalodnak és a torzulas miatt megengedetté vald
Dzyaloshinskii-Moriya-kdlcsonhatas Osszekeveri a nivokat. Szamitdsaink [Lante2009] jol magyaraztak a
kisérletileg megfigyelt anomaliakat.

A berlini kék tipusit RbMn[Fe(CN)¢] -H,O ESR-je

A RbMn[Fe(CN)g]-H,O-t is tartalmaz6 berlini kék tipusa, A'M"[N"'(CN)e] anyagcsalad érdekességét az adja,
hogy az Mn és a Fe ionok kozott (ill. a csalad mas tagjaiban az ezek helyén 1évo ionok kozott) toltésatvitel
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torténik a homérséklet fliggvényében, vagy akar a minta megvilagitasanak, esetleg nyomas ala helyezésének
hatdsara. A mi altalunk vizsgalt anyagban a toltésatvitelhez erdsen hiszterézises, a kristalyszimmetriat is
megvaltoztato fazisatalakulas tartozik (~175 K hiitéskor és ~300 K melegitéskor az atalakulasi hdmérséklet). Mi
a minta ESR-jének [Pregelj2007] eredetét tisztaztuk 9.4 és 222.4 GHz-en, poron és egykristalyokon végzett
kisérleteinkkel: megmutattuk, hogy azok nem a bulkbodl, hanem kobos szimmetridji hibahelyektdl szarmaznak
[Antal2010a]. E hibahelyek minden bizonnyal az e%yébként mar megfigyelt Fe(CN)g vakancidk
[Vertelman2008], illetve az ESR-t az ezt koriilvevd hat Mn®" ionb6l 4116 magneses klaszter adja. Kimutattuk,
hogy a klaszteren beliil az Mn®* ionok kézott 10 K nagysagrendii ferromagneses kdlcsonhatas van, amelynek
megfeleléen szuperparamagneses viselkedést mutatnak. Kimutattuk tovabba, hogy a klaszterek meglepden jol el
vannak szigetelve a bulk anyagtol: azzal a kicserél6désiik olyan kicsi, hogy a bulk anyag Tc=11 K-en
megfigyelhetd ferromagneses atalakulasa sem valtoztatja meg a klaszterek ESR-jének intenzitasat, és az ESR
kiszélesedése is egyszeriien magyarazhato a ferromagnes szort dipolaris terével.

Ferromagneses nanorészecskék

Néhany nanométeres FePd és FePt nanorészecskéket vizsgaltunk ESR spektroszkopiaval in-situ hdokezelés
koézben [Fleuriel2009]. Megtalaltuk a ferromagneses rezonanciat, és tudtuk a részecskéket részlegesen oxidélni
¢és redukalni, illetve magas hémérsékleten irreverzibilisen at tudtuk vinni a részecskéket a rendezetlen Al
fazisbol a réteges, er6sen anizotrop L1y fazisba. A nanorészecskéken héjként megjelend vasoxid réteg és az erds
magneses anizotropia hatdsara ebben a fazisban a tombi L1, szerkezetli FePd és FePt 6tvozeteknél mintegy 100
K-nel magasabb ferromagneses atalakulasi hdmérsékletet talaltunk, amely eredmény fontosnak bizonyulhat
alkalmazasoknal is (pl. ferromagneses nanoszemcséken alapul6 informacidtarolasnal).

2.3 Alacsony dimenzids és frusztrdlt rendszerek
(BEDT-TTF),CuMn[N(CN),]4

A (BEDT-TTF),CuMn[N(CN),]s-¢t elészor 2007. augusztusban irtak le. Erdekessége, hogy benne a BEDT-TTF
molekulak olyan haromdimenzids anion-polimerhaldzatba vannak agyazva, amely sikokba rendezett, torzult
oktaéderes kdrnyezetii Mn?* ionokat tartalmaz. A szerkezet alapjan azt vartuk, hogy az Mn?* ionok magneses
viselkedése egy kétdimenzids (enyhén torzult) négyzetraccsal leirhatd, kdzottiik viszonylag kis kicserélodéssel.
Két meglepd tulajdonsagot talaltunk egykristalyokon végzett ESR-rel: (a) Az Mn®" sikban rendkiviil anizotrop a
magneses viselkedés, mikézben a szerkezet alig. (b) A minta tombi (bulk) magnesezettsége jO kozelitéssel
izotrop Curie jelleget mutat 5 K-t31 szobahémérsékletig, pedig az Mn** ionok kozotti kicserélédés kb. 50 K.
Magas frekvencian a kristalytani a* iranyban sikeriilt felbontanunk az egyébként hasonl6 g faktor Mn?* ionok
és BEDT-TTF molekulak (Ag=0.009) ESR-jét. A jelek frekvenciafliggd Osszeolvadasabol meghataroztuk az
Mn?*-BEDT-TTF kicserélédési energiat.

Megmagyaraztuk az alacsony hdmérsékleten megfigyelt jelentds ESR vonaleltolddasokat, amibdl az anyag eddig
nem megfigyelt, alacsony hémérsékleti szerkezeti torzulasara kovetkeztettiink [Nagy2009].

A k-(BEDT-TTF),Cu[N(CN),/CI mdgnesesen rendezett dllapotban

A «-(BEDT-TTF),Cu[N(CN),]X anyagban (X = Cl, Br) kiilon sikokba rendezédnek a BEDT-TTF molekulak és
kiilon — egy atomi réteg vastagsdgu — sikokba az Oket elvalasztd ,szigeteld” molekulak. A BEDT-TTF
molekulak dimereket képeznek tigy, hogy minden dimerre egy-egy lyuk jut. Egy-egy sikban kétféle dimer van,
¢és a szomszédos BEDT-TTF rétegek sem ekvivalensek kristalytanilag (de tiikrozéssel egymasba viheték). Az
anyag mindkét valtozatabol sikeresen novesztettiink a laboratdériumunkban nagyon j6 mindségii, kozel 1 mm-es
egykristalyokat.

Az X = Cl valtozat Ty=27 K alatt szigeteld és négy alracsos ,,ferde antiferromagnes” (canted antiferromagnet)
vagy masképpen gyenge ferromagnes a dimerekre lokalizalt lyukak k6z6tti Dzyaloshinskii—Moriya-kolcsonhatas
miatt. (A Ty folotti viselkedésrél és az X = Br anyagrol részletesen irunk még a 2.4. szakaszban.)

A jelen palyazat kutatasi tervében szerepelt a nikkel-telliiratok meglehetésen bonyolult ESR modusgorbéinek
[Mihaly2006] pontosabb elméleti modellezése. Ehhez készitettem egy programot, amely képes tetszéleges
szami magneses alricsot tartalmazo, magnesesen rendezett rendszer ESR-jének numerikus modellezésére,
amennyiben a magneses energia kifejezését megadjuk az alracsok orientacidjanak fiiggvényében. Sajnos a 10
magneses alracsot tartalmazo, alacsony szimmetriajii, nem kollinearis Nig(TeOs),Cl, magneses modellje tal sok
szabad paramétert tartalmazott ahhoz, hogy azokat egyértelmiien illeszteni tudjuk a kisérleti gorbékhez, igy ezt
az eredményiinket nem publikaltuk.



Ugyanakkor a programot sikeresen alkalmaztuk a «-(BEDT-TTF),Cu[N(CN),]Cl antiferromagneses
rezonanciajanak értelmezésére. Segitségével sikeresen megjosoltuk — a rendszer magneses szabadenergiajanak
az irodalomban mar meglévé [Smith2004], de pontatlan modellje alapjan —, hogy melyik orientacidban, melyik
tértartomanyban és melyik ESR frekvencian érdemes keresniink a négy alracsnak megfelelé négy
antiferromagneses rezonanciamddust. Spektrométeriink megjavitott érzékenységének koszonhetéen sikeriilt
mind a négy modust megtaldlnunk és azonositanunk [Fehér2009, Antal2009]. A modusok tér- és
orientaciofliggésébdl nagy pontossaggal tudtuk modellezni a rendszer magneses szabadenergiajat (2. abra).
Tudtunkkal ehhez hasonld részletességgel és pontossaggal még senki sem mért meg ilyen bonyolultsagi
rendszert, meggy6z6désiink, hogy sajat novesztésii mintaink egyediilalldé mindsége is hozzajarult ezen
eredményilinkh6z. A leginkabb figyelemre méltd6 megfigyelésiink az, hogy a dimerek BEDT-TTF sikon beliili
kicserélodésnél (A ~ —450 T) majdnem 6 nagysagrenddel gyengébb a szomszédos sikokban 1évé dimerek
kolesonhatasa (Aag = 1.15 mT, az egyszer(i dipol-dip6l kdlcsdnhatas hasonlo jarulékot ad), pedig csak egyetlen
atomi réteg valasztja el 6ket.
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2. dbra: A k-(BEDT-TTF),Cu[N(CN),]Cl ferde antiferromagnes magneses rezonanciamodusai a tér és az
orientacid fiiggvényében T = 4 K-en. (a) Az ESR spektrum B//b orientacioban. Az egyes modusok intenzitasa
nagysagrendekkel kiilonbozik. (b) A frekvenciafiiggd ESR rezonanciahelyei (szimb6lumok), és a mddusok
szamitott diszperzidja (vonalak). (C) és (d) A modusok rezonanciaterének iranyfiiggése 111.2 GHz-en, amikor a
mégneses teret (c) az (a,b) sikban, (d) a (b,C) sikban forgatjuk. (A szimbdlumok mérési pontok, a vonalak
modellszamitas eredményei.)

A B~(BEDT-TTF)4(NH;)[M(C;04)s/-DMF ESR-je

Ugyancsak ebb6l az egyiittmiikodésbd] szarmaznak azon B"-(BEDT-TTF),A[M(C,04)3]-s0lv (A=egyszeres
toltést alkali ion vagy NH**; M=Cr, Fe; solv=DMF, BN oldészer) egykristalyaink, amelyek koziil eddig a B’-
(BEDT-TTF)4(NH4)[M(C204)3]'DMF  kristdlyon végeztiink részletesebb kisérleteket [Scheriibl2010].
Azonositottuk mind a BEDT-TTF dimerek, mind krom-oxalat molekuldk ESR jelét. Megallapitottuk, hogy a
krom-oxalat molekulak egymas kozotti és a BEDT-TTF dimerek spinjével vald kdlcsonhatasa varatlanul gyenge
(<0.3 K), mikdzben egymastol csak par atomnyi tavolsagra vannak. Megfigyeltiink az BEDT-TTF rétegek kozott
igen gyenge — a mérési pontossagunk hataran 1év6 — orientaciofiiggd keresztrelaxaciot, ami azt valosziniisiti,
hogy e rétegek kozott a kicserélédés elhanyagolhatdé még a gyenge dipdlus—dipolus kdlcsdnhatashoz képest is.

A 6-(EDT-TTF-CONMe,),X (X=AsFs, Br) spindinamikaja

Az Y4 betdltésii egydimenzios Hubbard-modell alapallapota és dinamikaja hossza ideje foglalkoztatja az elméleti
kutatokat. Az alacsony szimmetriaju, kvazi egydimenzidés lancokat tartalmazé 6-(EDT-TTF-CONMe,),X
(X=AsF6, Br) toltésatviteli sot sokdig egy ilyen modellrendszernek tekintették, mert benne az EDT-TTF-
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CONMe, molekulakra fél-fél lyuk jut, és nem dimerizalodik alacsony hémérsékleteken sem [Heuzé2003].
Késobb kideriilt, hogy bar a szomszédos molekulak kozotti tavolsag valdoban nem modulalodik mérhetden, a
lancok mentén toltésrend jelenik meg [Zorina2009], tehat szigorian véve mar csak feles betdltésiinek szamit e
rendszer, ami utdn mar nem meglepd, hogy gapes szigeteld mar szobahémérsékleten is. T6bb frekvenciin
végzett ESR kisérleteinkkel bebizonyitottuk, hogy az X=AsFg (ill. X=Br) valtozatban a ~190 K f516tti rombos
fazisban viszonylag jol leirhaté a rendszer spinszuszceptibilitasa egy J~300 K (ill. 475 K) kicserél6désii izotrop
Heisenberg-modellel, azaz a Bonner—Fisher-modellel, illetve megmutattuk, hogy az ESR frekvenciafiiggése
mintegy 0.2%-nyi anizotropiara (Dzyaloshinskii—Moriya-k6lcsonhatasra) utal.

LCMO/YBCO hibrid vékonyrétegek

e

vizsgaltuk ferromagneses rezonancia (FMR) segitségével. A kisérlet motivacidja az STO/LCMO/YBCO/LCMO
(STO = SrTiO; szigeteld szubsztrat, YBCO = YBa,Cuz0; magas kritikus hémérsékletii szupravezetd) hibrid
rétegekben nemrég felfedezett Oridsi magneses ellenallas volt, amelynek magyarazata maig nyitott, de az
nyilvanvalo, hogy az LCMO rétegek magneses tulajdonsagai donté fontossagiak. Magnesezettségmérések
alapjan felvetddott, hogy az STO-ra ndvesztett LCMO-ban a magneses anizotropia fligg a réteg vastagsagatol.
Az FMR orientaciofiggése egyértelmiien megerdsitette ezt a feltevést (3. abra), sot a szogfliggés modellezésébdl
pontosan meg tudtuk hatarozni a sikbeli négyfogast anizotropiat leiré energiatagot [Nemes2008, Szatmari2008].

4 nn 15 nm

- T T T T T T T T T
e 90° [010] 13 v
e - - 4nm
50— — 54 piny 50 1357 [110] 35 o ol
. — et . — S - . pAa.N
£ 0 s o 2 f
s ] $
£ — : - - £ ) '
A - e A = K P VR
K| — — —3— T E 180° [100] ( ' ; Q° [100]
L = S = .o YA
= 50k N —— 50 £ ;r .
o S .'=-| i 7] tl {
— — bW W 4
00 — a1 . 100 . N -
T —— % e 225° [110] 315°[110]
: S ! - ! 270° [070]
1500 20000 2500 G000 O 500 {CT] 15001 L
3000 2500 2000 1500 1000 500 0 500 1000 1500 2000 2500 3000
Magnetic induction [G] Magnetic induction [G) Magnetic induction [G]

3. abra: Az SrTiOs-ra novesztett Lag7Cap3MnQO;z vékonyrétegek FMR-je 77 K-en és 8.88 GHz-en kétféle
FMR spektrumokat mutatja, a fliggbleges tengely egyben a B és az [100] irdny altal bezart szoget mutatjak
fokokban. A jobb oldalon polar-koordinatarendszerben abrazoltuk a rezonanciateret a kétféle mintdban. A
szimbolumok mérési eredmények, a kék gorbe modellszamitds. A rezonanciatér minimuma a konnyid
magnesezési iranynak felel meg; lathatéan elfordul a rétegvastagsag fliggvényében.

E kisérletsorozatnak a folytatasa az LCMO/YBCO multirétegek vizsgalata. Sikeriilt detektalnunk 222.4 GHz-en
az STO/YBCO/LCMO kettés rétegben az YBCO-ra novesztett LCMO FMR jelét, és megmutattuk, hogy a
négyfogast szimmetriat, és a szubsztratra kozvetlendl, ill. az YBCO-ra novesztett LCMO eltéré anizotropia
tereit ki lehet hasznalni, hogy egyszeri ellenallasméréssel olvashatdé magneses memoridt készitsiink
[Nemes2010].

Az LCMO/YBCO/LCMO hibridekben talalt 6rias magneses ellenallas megjelenésének oka még vitatott, a két
legvaloszinlibb magyardzat a ferromagneses doménektdl eredé szort terek, illetve a szupravezetd
kvazirészecskéknek a hatarfeliileteken fellépd spinfliggd szorasa lehet. Egy részletes tanulmanyunk, amelyben a
magnesezettségnek €s a magneses ellenallasnak a hiszterézisét, polarizalt neutronszorast és a ferromagneses
rezonanciat vizsgaltuk, az utobbi mechanizmus mellett sz61 [Visani2010].

A multirétegek részletes FMR-es vizsgalataval megkiséreltiik kimutatni, esetleg kimérni az egyes LCMO rétegek
egymassal vald kolcsonhatasat, illetve az YBCO szupravezetd atmenetének a kolcsonhatdsra gyakorolt hatasat,
de egyelére nem sikeriilt mérheté effektust talalnunk. A nehézségek ellenére e kisérleteket tovabbra is folytatni
kivanjuk, s6t az FMR annyira sikeresnek bizonyult egyes esetekben, hogy szandékozunk Kiterjeszteni a
méréseket LCMO/LaFeQO; hibridekre, ill. az SrTiOs-t6l eltéré szubsztratoknak is fogjuk vizsgalni a hatasat az

cres



2.4 Kolcsonhatds mds szabadsagi fokokkal
Nikkelatok

Tiszta és magnéziummal dopolt LiNiO, pormintakon is végeztiink ESR kisérleteket. Ebben az anyagcsaladban a
Ni®* ionok kétdimenzios haromszodgracsba rendezddnek, koztiik frusztralt (antiferromagneses) kdlcsonhatés van,
és a palya szabadsagi fokok kdlcsonhatnak a spin szabadsagi fokokkal. A tiszta LiNiO, mintak az irodalom
szerint enyhén rendezetlenek, az S=1 Ni** jonok részben a nem magneses Li* ionok helyekre keriilnek, ami a
Ni?* sikok kozott olyan magneses csatolast eredményezhet, amely elnyomja az eredeti viselkedést. Mg-
dopolassal ezt szandékoztuk kikiisz6bolni. Megmutattuk, hogy a Mg valéban megakadalyozza, hogy a Ni a Li
rétegekbe keriiljon. ESR-rel meghataroztuk a palyak alacsony hémérsékleti betoltottségét mindkét anyagban
(32%-r). Azt kaptuk, hogy nincs hosszii tava magneses rend egyik anyagban sem, viszont a dopolt mintaban
jobban definilt a magneses szerkezet, élesebbek a magneses gerjesztések [Bonda2008].

A k-(BEDT-TTF),CU[N(CN),]X (X = Cl, Br) CESR-je

A 2.3 szakaszban mar emlitett anyagok erdsen korrelalt, igen anizotrop vezet6 fazisat is vizsgaltuk (ez az X=Cl
valtozatban a 40 K folotti, és az X=Br valtozatban a Tc=11 K folotti tartominy) a vezetési elektronok
spinrezonancidjaval (CESR-jével). A szomszédos BEDT-TTF rétegek csuszo tiikrozéssel vihetok egymasba,
azaz altalanos iranyl magneses térbe helyezve nem ekvivalensek, ilyenkor elvben kiilon-kiilon rezonanciat
adnak. A rétegek kozotti kdlesonhatasok (kicserélédés és spindiffuzid) ugyanakkor befolyasoljak a megfigyelt
rezonanciat, mar elég gyenge kolcsonhatas is egybemoshatja a két rezonanciat. (Ez az oka annak is, hogy
ilyenkor az egy-egy sikban 1év6 kétféle dimer k6z6s rezonanciat ad.)

Meglepetésiinkre e két jel kiilon-kiilon megfigyelhetd volt szobahdmérsékleten és magas frekvencian, ami arra
utal, hogy a két szomszédos réteg kozott a kolcsonhatas ebben az allapotban is szokatlanul gyenge, mint ahogy
ezt az antiferromagneses rezonancidban is megfigyeltiik. E megfigyelés kvalitativan azt jelenti, hogy az egyes
sikok elektronjai nem keverednek egymassal a spinrelaxacios id6 alatt, pedig az az eleketronok mozgasnak
iddskalajanal sok nagysagrenddel hosszabb. A spektrumok részletes modellezésével pontosan ki tudtuk mérni a
sikok kozotti spindiffiziot, amely szerint a spintranszport anizotropidja extrém mértékii: 10°-10° sikon beliili
szorodasra jut egy-egy szomszédos sikba vald atszoras, mikozben az atfedési integralok kozott csak nagyjabol
harom nagysagrend a kiilonbség. Az eltérést a ,,spinbezarddas” (spin confinement) segitségével magyaraztuk
meg [Antal2009], amely akkor valik jelentds tényez6vé, amikor a sikon beliili szorasi rata meghaladja a sikok
kozotti atfedési integralbol szamolt tunnelezési id6ét (h/tap).

Ugyanezzel a moédszerrel azutan addig sohasem latott pontossaggal sikeriilt megmérniink a spineknek a BEDT-
TTF rétegek kozotti diffuzios sebességét a homérséklet, késébb pedig a nyomas fliggvényében is
[Antal2010b,Antal2010c]. Kimutattuk, hogy a spintranszport szobahémérsékleten kétdimenzidsnak tekinthetd
ezekben az anyagokban, illetve azt, hogy a spinbezarodas megsziintethetd mérsékelt (néhany kbar-os) nyomassal
(4. abra). A spindiffuziot az ellendllassal Osszevetve megallapitottuk, hogy az allapotsiiriiség tobbszorose a
savszerkezetb6l szamolt értéknek.
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4. abra: A rétegek kozotti (Ty) és a rétegen beliili (T,) spinrelaxacios id6 nyomasfiiggése a k-(BEDT-
TTF),Cu[N(CN);]Cl-ben 250 K-en. A két és haromdimenzios spintranszport k6zotti ,,cross-over” 0.2 GPa koriil
van.
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