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1. fejezet

Bevezeto

Osszetett magneses rendezédést megvalosité rendszerek egy csoportja, a nem-
kollinearis méagnesek, napjainkig érdekes alapkutatéasi feladatot jelentenek mind
elméleti mind pedig kisérleti szempontbol. Bonyolult magneses szerkezetiik hat-
terében altalaban a spin-spin kolcsonhatas kristalyszerkezetnek koszonhets geo-
metriai frusztracioja, a kristalytér anizotropidja és a spin-palya kolcsonhatas all.
A nem-kollinearis magnesek kozé tartoznak az tgynevezett ,multiferroic” tipusi
anyagok, melyek egyszerre mutatnak ferromagneses és ferroelektromos rendezd-
dést. Ezekben az anyagokban a magneses és elektromos (spin, pélya és toltés)
szabadsagi fokok erdsen kolcsonhatnak: tobb esetben megfigyelték, hogy az elek-
tromos polarizacio a kiilsé magneses tér segitségével manipulalhatoé [1, 2, 3]. Olyan
rendszerek elGallitasa, melyben az inverz folyamatot (esetleg mindkét folyamatot
egyidejiileg) sikeriil megvalositani, az anyagtudoméany és informécié technologia
egyik kozponti célkitiizése. Ennek az anyagcsaladnak méasik fontos jellemz&je az
oriasi magneses-optikai aktivitas, amely szintén a nem-kollinedris magneses szer-
kezetnek koszonhetGen 1ép fél. Az ebben rejlé technolégiai potencialt az optikai
adattarolas és adatatvitel esetén mar tobb évtizede kihasznaljak.

A mégnesezettség optikai tton torténd detektaldsara kivalo modszert jelent a
magneses-optikai Kerr effektus (MOKE) spektroszkopiai vizsgalata, mely a fény
magneses feliiletrdl torténd visszaverddését kovetd polarizacio valtozast vizsgalja
[4]. A MOKE a ferromagneses anyagok esetén felleps anomalis Hall-effektus nagy
frekvenciés, optikai megfelelGje. Mivel a magnesezettségrol szerzett informaciot a

fény polarizacié valtozasa ,tetszGleges tavolsdgon” keresztiil hordozza, a modszer
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flexibilisebb a magnesezettség mérésére szokvanyosan hasznalt indukciot, fluxust,
forgatonyomatékot méré technikaknal. Altala lehetdség nyilik a feliileti magne-
sezettség extrém koriilmények kozott — példaul nagy magneses térben és nagy
hidrosztatikus nyomasokon — torténg mérésére [5].

A feliileti magnesezettség meghatarozasan messze tilmenden a szélessavi
MOKE spektroszkopia alkalmazasa nagymértékben kitagithatja lehet&ségeinket.
Mérésével fundamentdlis fizikai paramétereket vizsgalhatunk, beleértve az ion-
szelektiv mégnesezettséget, spin fiiggs allapotstiriiséget, spin-palya kolcsonhatast,
kristalytér felhasadasokat és mas savszerkezeti paramétereket [4]. A mikroszkopi-
kus paraméterek meghatarozéisa lehet&séget ad az oridsi mégneses-optikai aktivi-
tds mechanizmusédnak megértésére és az ezen tulajdonsaggal rendelkezé anyagok
célzott keresésére, elGallitasara, illetve a nagy magneses-optikai aktivitast mutato
hullaimhossz tartomanyok feltérképezésére.

Ezért diplomamunkidm célja egy szélessavii MOKE spektrométer megépitése,
amely segitségével az infravoros, a lathato és az ultraibolya tartomanyban nagy
felbontéssal lehet a mégneses-optikai Kerr-effektust detektalni. A kifejlesztett
spektrométerrel Osszetett magneses rendezGdést mutatd kréom spinelleket, a szi-
getelg CoCroOy4-ot és a fémes vezetést mutatdé CuCroSey-et vizsgaltam. Mindkét
anyag esetén gigantikus magneses-optikai aktivitast figyeltem meg. Az ezért fele-
16s optikai folyamatok —a CoCry0O4 esetén az inverzid szimmetria sérté kristalytér
altal megengedett d-d atmenetek, illetve a fémes rendszerben a plazma rezonancia
altal kivaltott erdsités — demonstraljak a magneses-optikai aktivitas fokozasanak

szigeteld illetve fémes anyagokban kovethetd stratégiait.



2. fejezet

Magneses rendez6dési formak krom

spinellekben

A spinellek altalanos 6sszegképlete AB>Oy, ahol az A és B kationok O, oxigén
csoportbeli elem alkotta tetraéder illetve oktaéder kzéppontjaban helyezkednek el
(2.1./a abra). A B tipust ionok egy piroklor racsot alkotnak (2.1./b dbra), amely
maga is csuicsain érintkezd tetraéderek halozata. Ebbe a piroklor racsba ékel6dnek
be az A tipusu ionok énmagukban gyémant racsot képezve (2.1./b abra). Ez az
tigynevezett spinell szerkezet, amelyhez a kobos Fd3m tércsoport tartozik.

Az altalam vizsgalt spinellekben az oktaéderes, Oy szimmetriaju kornyezetben
elhelyezkeds B kation krom, toltésallapota Cr®t. Vizsgaljuk meg, hogy a lokalis
kristalytér hogyan befolyasolja a Cr*" ion méigneses allapotéat! Mivel a szabad ion
szimmetridjat az oktaéder cstcsain 1évs O anionok elektrosztatikus tere csdkkenti,
ezért d palyai felhasadnak Ty, és E, nivokra (2.1./a abra). Az 14j allapotokat Oy,
irreducibilis reprezentacibival (tovabbiakban irrep) jellemezziik. Cr** ion harom d
elektronja a Ty, nivot éppen félig tolti be, az E, nivo pedig iires. Ennek kovetkez-
ménye, hogy mig a szabad Cr®" ion magneses momentuma a pélya momentumot
is figyelembe véve ,uzg 1p, addig erés oktaéderes kristalytérben a Cr®* ion pélya
momentuma kifagy (mivel a félig t61t6tt Ty nivé L=1 impulzusmomentumu péa-
lyanak felel meg), tehat magneses momentuma a harom elektron eredd spinjének
megfeleléen u=3 pp [6].

Abban az esetben, ha az A racshelyre nem magneses iont helyeziink (pl.: Zn,

Cd, Hg), akkor S=3/2 spinek piroklor racsahoz jutunk. Ez a rendszer antiferro-
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2.1. abra. AB,0y dsszegképleti spinellek szerkezete. Az dbra a, részén az A/B ka-
tionokat korilvevd, O anion dltal alkotott tertraéder/oktaéder kirnyezet, valamint
a kationok d pdlydinak kristalytér felhasaddsa ldthaté. Az dbra b, részén megfi-
gyelhetjik, hogy az A kationok (z6ld gombok) alrdcsa gyémdnt rdcs, a B kationok
(piros gombok) pedig piroklor rdacsot alkotnak.

magneses csatolas esetén (Jpp >0) erdsen frusztralt, alapallapota mar egyetlen
tetraéder az 2.1./b abran szerepl§ sziirke tetraéder, csiicsain a Cr®' ionokat jel-
képezG piros gombokkel esetén is degeneralt. Elméleti vizsgalatok S=1/2 és S—o0
spinek esetében arra az eredményre jutottak, hogy ennek a makroszkopikus de-
generacionak kovetkeztében az antiferromagneses Heisenberg modell alapallapota
T=0 K-en is spinfolyadék, azaz hosszutavi magneses rend nem valésul meg ezen
a racson |7, 8]. A fenti krom spinelleken végzett neutronszoras és ESR vizsgé-
latok azt mutatjak, hogy a szuszceptibilitasbol meghatéarozott Jgp/kp ~100 K
csatolasi adllandonal egy nagysagrenddel alacsonyabb hémérsékleten, T~10 K ko-
zelében bonyolult antiferromagneses spin rend jon létre |9, 10|. A hosszatavi
magneses rendezddés racstorzulas (pl.: ZnCroOy és CdCryOy esetén tetragonalis,

HgCryO4 esetén pedig ortorombos) kovetkezménye, amely feloldja az alapallapot
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spin degenerécidjat csokkentve ezaltal a racs szimmetriajat. Azonban az alapal-
lapot és az els§, magasabb spint gerjesztett allapot még igy is kozel helyezkedik
el egymashoz, melynek kovetkezménye, hogy laboratoriumi méagneses terek segit-
ségével metamagneses atalakulast lehet elgidézni. HgCroO4 esetében B—=10 T-t6l,
CdCry04 esetén pedig B=30 T-t6l széles magnesezettség plato jelenik meg, mely-
hez tartozé magnesezettség a szaturacios érték — fle.qr =3 Cr3t iononként — fele
[11, 12]. A magasabb spini allapot széles tértartoméanyban tapasztalt stabilitasat
egy ujabb racstorzulasnak koszonheti [13]. A spin-racs kolesonhatas miatt beko-
vetkez$ kristaly szimmetria csékkenést az irodalom spin Jahn-Teller effektusként
emliti.

A magneses allapot megvaltoztathato, ha az O aniont az oxigénnél kisebb
elektronegativitasi anionra példaul S-re, Se-re, vagy Te-ra cseréljiik. Az anionok
p elektronjainak és a Cr®* ion d elektronjainak erésodg hibridizacidja és a pér-
huzamosan névekvs kotéstavolsagnak koszonhetéen a Jpp kicserélédés karaktere
megvaltozik és a rendezddés ferromagneses lesz, mint példaul a HgCrySy, CdCrseSy
esetében, melyek ferromagneses szigetel6k. Masrészrél az O anionok p elektron-
jainak energidja a hibridizaci6 miatt a fenti sorban névekszik, savja a Fermi ener-
gidhoz keriil, részlegesen betdltotté valik, és egy szigetel6-fém atalakuléas zajlik le,
melynek jo példaja a CuCry04 és CuCrySey. Ezen tendenciakrol a 2.2 alfejezetben
szereplG 2.4. abra ad attekintést.

Ellenkezs esetben, amikor az A racshelyre magneses ion épiil be (pl.: Co, Fe,

Mn), az alracsok kozott felléps szintén antiferromagneses J4p csatolas csokkenti

a fenti degeneraciot. Ha Jap erds, azaz u= g‘iggf kisebb a kritikus 8/9 értéknél,
akkor a két alracs (A és B) egy kollinearis ferrimagnest hoz létre. Ha meghaladja
a kritikus értéket, akkor ugynevezett konikus spin rendezédés alakul ki [14], mint
azt MnCryOy-ban és CoCroO4-ban megfigyelték [15, 16]. Az utobbi esetben a
magneses szerkezetet harom alracs épiti fel: az A ionok alracsan kiviil, a piroklor
racs tovabbi két (B; és By) mégneses alracsra bomlik a 2.2./b abran lathato
modon. A kipos rendezddés az egyes alracsokon az alabbi spin struktiraval irhato

le:

sin(B)cos(qR)

qR
S=51] sin(B)sin(qR) (2.1)

cos(B)
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ahol S a spin hossza, 3 a ktp félnyilasszoge, ¢ a rendez6dés hullimszam vektora
és R a racsvektor. Megfigyelhetjiik, hogy a spin operator S;, S, komponensei
spinstirtiséghullamszerd viselkedést mutatnak, ami a kristalyszerkezetb&l adodo
frusztracio és nem az egy dimenzids anyagoknél megszokott Fermi feliilet instabi-

litds kovetkezménye.

2.1. COCI‘204

A CoCry0y elektromosan szigeteld, a neutron diffrakcios mérések szerint T=10
K-ig kobos spinell kristaly |15, 17|. Kisérletileg meghataroztak, hogy a tetraéderes
kornyezetben elhelyezkedd Co?T és az oktaéderes kornyezetben 1évé Cr3* iononok
egyarant ©—3 pp magneses momentummal rendelkeznek [15], tehat az A racshe-
lyen is magneses iont talalunk. A szabad Co*" ion magneses momentuma p—6 up
lenne, az eltérést a Cr®* ionoknal bemutatott médon magyarazhatjuk. A tetraé-
deres, T4 szimmetriajiu kérnyezetben a Co?" ion d palyii Ty, E nivora hasadnak
fel, melyet a hét d elektronja félig illetve teljesen betolt [6]. Erds kristalytér esetén
a palya momentum ennél az ionnél is kifagy és a méagneses momentum az S=3/2
allapotnak megfelelen =3 up (2.2./a abra).

Alapallapotban az ered6 magneses momentum minddssze p=0,05 pp kép-
letegységenként (tovabbiakban k.e.) [3, 17|, tehat a spin rendezddés nem egy-
szeri ferromégneses és nem kollinearis antiferromagneses szerkezetii, hiszen ennek
1=9 illetve 3 up/k.e. felelne meg. Az anyag magneses rendezGdéséért a Jpp és
Jap antiferromagneses csatolasok egyiittesen felelgsek [15, 17]. A kalorimetrias
mérések tanulsadga szerint a hémérséklet csokkentésével a rendszer, az 2.3. ab-
ran lathaté6 modon, T.—93 K-en és T,—27 K-en fazisatalakulason megy keresztiil
[3, 17]. T. hémérséklet alatt véges magneses momentum jelenik meg, a rend-
szer ferriméagnes lesz, [001] — illetve a kobos szimmetria esetén az ezzel ekvivalens
[010],[100] — kénnyt magnesezési irannyal [3|. Az erre mergleges spin komponensek
nem mutatnak hosszutava rendez&dést. A hémérsékletet tovabb csokkentve, T
alatt a kordbban emlitett harom magneses alraccsal rendelkezd konikus spin rend
alakul ki, amelyet neutron diffrakcioval mutattak ki [15]. Késébbi mérések bebizo-
nyitottak, hogy a rendezédés hullamszam vektora Tiper—in—=13 K-en ¢=[2/3, 2/3,0]
értékkel rogziil a racshoz, azaz a kordbban inkommenzurabilis konikus magneses

rend kommenzurabilissé valik [16].
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2.2. abra. Az dbra a, részén a spinell struktira eqy jellemzd részlete, valamint
a Co*t és Cr** ionok kristdlytérben felhasadt d nivéi ldthatéak. A b, és d, rész
a konikus mdgneses szerkezetet, illetve az annak hatdsdra kialakulé [-110] irdnyi
elektromos polarizdciot mutatja be. A c, panel a nem kollinedris mdgneses szerke-
zetben megjelend spontdan polarizdcio mikroszkopikus mechanizmusdat szemlélteti.

[3]

Nem kollinearis magneses szerkezettel rendelkez6 anyagok spontan elektromos
polarizaciot mutathatnak, amelyet inverzio és id6tiikrézési szimmetriat figyelembe

véve, az alabbi alaku kifejezés ir le [18, 19]:
Pocgx (S x8,) (2.2)

ahol P a spontan polarizaciot, S, és S, a szomszédos spineket jeloli. Ilyen spin ren-
dez6dés indukalta ferroelektromossagot korabban csak tisztan antiferromégneses
anyagokban, azaz az 2.1. egyenlet 3—90° hataresetében tapasztaltak, példaul
DyMnOs-ban és ThMnOs-ban [1, 2|.

A T, hémérséklet alatt ténylegesen megfigyelték, hogy a kipos spin rend meg-
jelenésével egyidében a CoCryO4 ferroelektromos atalakulason megy keresztiil 2.2.
abran lathato modon [3]. Az ilyen, ferro- vagy ferrimagneses és ferroelektromos

jelleget egyszerre mutato rendszereket az irodalom ,multiferroics” tipust anya-
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2.3. dbra. A CoCry Oy fdzisdtalakuldsanak bemutatdsa fontosabb termodinami-
kar mennyiségeinek illetve dielektromos dllanddjanak hdomérsékletfiiggésén keresz-
til. A hdmérséklet csokkentésével T, hdmérsékleten a rendszer ferrimdgneses lesz,
majd Ts homérsékleten hosszitdvi konikus spin rendezddés megy végbe, melynek
hullamszamuvektora Tioek—in hdmérsékleten vdlik kommenzurdbilissé. [3]

gokként emliti. Ezen anyag kiilonlegessége, hogy véges magnesezettségének illetve
az elektromos és magneses dipolus kozotti csatoldsnak koszénhetSen, a magneses
tér segitségével az elektromos polarizacio megfordithatd, manipulalhato [3], ezért

igéretes alapanyag lehet j mikroelektronikai alkalmazasok szamara.

2.2. CuCr;Sey

A CuCrySey fémes vezetd, T.—450 K alatt kollinearis ferrimagnes, melyben
sokdig nyitott kérdés volt a kiilonbo6z6 racshelyek toltés és spin allapota [20, 21].
A mai XMCD |[22] és polarizalt neutronszoras 23] vizsgalatok szerint, ionos képet
hasznélva az atlagos toltésallapotok szobahémérsékleten a kovetkezék: CulV7;
[Cr3F]y; [Se92)~],. Ezekkel a tapasztalatokkal 6sszhangban a Hall mérések
szerint egy lyuk tipusu toltéshordozot talalunk képletegységenként [24]. A séav-

szerkezet, valamint a magneses rend kialakitasaban ismét komoly szerepe van a
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Cr3t &s Cu'""* ionok lokalis kristalyterének. Az oktaéderes kornyezetben elhe-
lyezkeds Cr®" ion mAigneses momentuma a korabbiakkal ésszhangban p=3 up,
melyet az XMCD mérések meg is erésitettek [22]. A kozelitleg egy vegyértéki,
azaz majdnem teljesen betoltott réz ion d nivéi a tetraéderes kérnyezetben (T)
szintén felhasadnak E és Ty nivokra. A réz ion Ty nivojan 1évé kevés lyuk p ~0,1
(p méagneses momentuma illetve a szelén migneses momentuma a Cr3* ion mo-
mentumaval ellentétesen rendezddik, igy pis.at=5 pp/k.e. a telitési magnesezettség
T=5 K hémérsékleten. Ez a rendszer hatarhelyzetben van a magneses és nem-
magneses A alracsi spinellek kézott. A Cr®T ionok kollinearis ferroméignessége,
illetve a fémes jelleg a szelén ionokkal térténd erdsebb hibridizacioé koévetkezmé-
nye, ellentétben a széles A= 2-3 eV tiltott savval rendelkezé spinell oxidokkal.
Az O anion cseréjével a Jgp kolcsonhatasban lezajlo valtozast a Curie-Weiss hé-
mérséklet illetve az alapallapoti fazis valtozasa jol szemlélteti, melyet az irodalmi
forrasbol [25] reprodukalt 2.4. dbran mutatok be.

150F  ACrX Sl
24 frusztracié
(Gcw ~0)
3 PM - s
= L A %)
g 100 c? /\//
‘g Geometriai = 5 j
‘0 frusztracio PM & L.
:
T 50f 5
AF fluktuaciok ;
zco | CuCO | Ly 'S
WEO AR CCOHO a ZCSe
—400 —200 0 200

Curie-Weiss hdmeérséklet (K)

2.4. abra. Nem-mdgneses A alrdcsi krom spinellek mdgneses fdzisdiagramja a
Curie-Weiss hémérséklet (Ocw ~Jpg) figguényében. Az O aniont origéntdl- sze-

.....

vdltoze Cr¥*-Or*t tdvolsdgnak kiszonhetden, a Jgp kicserélddési kolcsonhatdst
hangolhatjuk. (Az dbra az A kationokat Z-cink, C-kadmium, H-higany és Cu-réz,
illetve a B kationt C-krém mddon, O anionokat pedig szokdsos vegyjeliikkel jeléli.)

Napjainkban ezen a spinellen végzett Hall mérések megmutatték, hogy az ano-
malis Hall-effektus érzéketlen a disszipativ szorasfolyamatokra [24|. Ferromégne-

ses anyagok esetén a normélis, méagneses térrel ardnyos Hall ellenallas mellett
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megjelenik egy robosztus tag, amely a magnesezettségtsl fiigg, ez az anomaélis
Hall ellenallas. Ebben a ferromégneses spinellben a szelén atomokat brémmal
helyettesitve, a lyuk koncentracié csokkentésével az ellenallas 3-4 nagységrend-
del megvaltoztathato, gy hogy kézben a rendszer még ferromagneses marad. A
kisérletb6l az is kideriil, hogy az anomélis Hall-effektus is érzéketlen a diagoné-
lis ellenallas drasztikus valtozasara, azaz nem lehet spinfiiggé szorasi mechaniz-
musokkal magyarazni. Ebb6l arra kovetkeztethetiink, hogy a jelenség tisztan a
Hamilton operatorban megjelend spin-pélya csatolas kdvetkezménye. A rendszer
tovabbi érdekessége, hogy a CuCry(Br,Se;_, )4 esetén bizonyos brom koncentracio
tartoményban az anomalis Hall-effektus elGjelet valt a hémeérséklet csdkkenésé-
vel, mig a magnesezettség valtozatlan marad. Tehat p,, —az altalanosan elterjedt
fenomenologikus képpel ellentétben— nem aranyos a magnesezettséggel, vagyis a
spin-palya kolcsonhatasban szokdsosan hasznalt elsérendd perturbécié szamitéas

nem ad a jelenségre kielégits leirast.



3. fejezet

Magneses-optikail Kerr-effektus
(MOKE)

Linearisan polaros fény polarizacioja ferromégneses anyagrol visszaverGdve
elfordul, ez a jelenség a magneses-optikai Kerr-effektus (MOKE), melynek szem-
leltetését a 3.1. abran lathatjuk [26]. Az effektus lényege, hogy a ferroméagne-
sek id6tiikrozés-invarianciat sértenek, ezért a torésmutatojuk kiilonbozik a balra,
illetve jobbra cirkularisan polaros fotonokra, amelyek az elektromagneses tér sa-
jatallapotai és egymas idGtiikrozott parjai. A linearisan polarizalt fény a két
cirkularis komponens Osszegeként all el6. Mivel a két cirkularis komponens ek-
vivalencidja megsziinik, azaz reflexiojuk kiilonbo6z6 lesz, ezért magneses anyagon
torténd szorodas soran a fény polarizacioja megvaltozik.

A dolgozat soran Kerr-effektus alatt mindvégig a magneses-optikai Kerr-effek-

tust értem.

3.1. Kerr-effektus a klasszikus elektrodinamikaban

A mégneses-optikai Kerr-effektus részletesebb megértéséhez, a fény polariza-
cios allapotainak leirdsa utén, a klasszikus elektrodinamikat és néhany szimmet-
riamegfontolast alkalmazzunk.

Transzverzalis elektromagneses hullam elektromos térerGsségét egy kétdimen-
zi6s komplex vektortéren dbrazolhatjuk, ahol az egységnyi bazisvektorok a lineé-

risan polarizalt dllapotoknak felelnek meg. A komplex koordinita abszolit értéke

13
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3.1. dbra. Az dbra a madgneses-optikai Kerr-effektust szemlélteti. A ferromdgneses
anyag feliiletére beesd linedrisan polaros fény polarizdicidja visszaverddést kovetden

elfordul.

az adott térerGsség-komponens nagysagat, a komplex koordinatdk arkuszainak

kiilonbsége pedig a két allapot kozotti faziskiilonbséget adja:
E, = E,é + Ejé,, (3.1)

ahol &, &, a két merGleges bazisvektor. Ha a polarizacios allapot valtozasat a
térerfsség iranyaba mutaté komplex egységvektorok segitségével kovetjiik, akkor
Jones-formalizmusrol beszéliink. Linearis polarizacié esetén minden komponens
valds, a térerGsség a tér minden pontjan egyetlen iranyban oszcilldl. Azt az al-
lapotot, amikor a két komponens azonos nagysagu és a fazisuk 90°, cirkularisan
polarosnak hivjuk, mivel a terjedési iranybol nézve az E vektor egy kérén mozog.
Altalanos esetben elliptikusan polaros fényrél beszéliink. Ilyenkor az E vektor
hegye egy ellipszisen fut végig, amit polarizacios ellipszisnek neveziink.

A magneses-optikai Kerr-effektus soran a beérkezé linearisan polaros fény po-
larizacioja a visszaver6dést kovetGen, elfordul, altalanos esetben elliptikusan po-
larossa valik. Ezt a valtozast két paraméterrel tudjuk leirni: a beérkezs fény po-
larizécidja és a visszavert fény polarizécios ellipszisének nagytengelye altal bezért
szog a Kerr-elfordulas (O ), a kis- és nagytengely aranyanak arkusz tangense a
Kerr-ellipticitas (ngerr)-

Vizsgaljuk meg, hogyan valtozik a fény polarizacidja ferromagneses anyag-
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rol valo visszaverGdést kovetGen! Ferroméagneses anyagunk feliilete legyen az xy-
sikban, pozitiv félvégtelen térben az anyagunk, ellenkezs oldalon vakuum van (3.1.
abra). A maéagnesezettség legyen merdleges a feliiletre és parhuzamos a bejovs és
visszavert fénynyalabbal. Ilyen geometria esetén, amely megfelel a kisérleti elren-
dezésnek is, polaris MOKE-ro6l beszéliink.

A Maxwell-egyenletek megoldasat az alabbi, sikhullam alakban keressiik:

E — Eoei(gtfwt)
B = Bel@=en, (3.2)

Kihasznalva, hogy az optikdban hasznalatos frekvenciakra a méagneses permea-
bilitas értéke altalaban p, [27] , valamint a polarizéacio és az elektromos térerdsség

kozott linearis kapcesolat all fonn, az egyenletek a kovetkezs alakiak lesznek:

igeE=p
gx E=wB
4B =0
ig X B = 1] — iwptog E. (3.3)

Torténeti okokbol a fenti egyenletekben a j a ,szabad” toltéshordozok aram-
slirlisége, az € F pedig a ,,kotott” toltések altal létrehozott elektromos eltolds. Ha
figyelembe vessziik, hogy a szabad toltéshordozok arama is a toltésrendszer elek-
tromos térerdsségre adott valasza, akkor bevezethetjiik a komplex dielektromos

allandot és a komplex vezetGképességet:

. o)
=g+ —=
= T gw
0 =0 —iwe(g — 1) (3.4)

Az igy bevezetett komplex mennyiségekkel a Maxwell-egyenletek az alabbi
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alakuak:

ig et E=0
gxE=wB
9B =0
. (N
zgxﬁz—gg E. (3.5)

Ebben a felirasban az els6 egyenlet tartalmazza a toltésstirtiségre vonatkozo
kontinuitasi egyenletet. A mésodik és negyedik egyenlet felhasznalasaval az alabbi

sajatérték-egyenletet kapjuk:

w2
2

gx(gx E)+ —£E=0, (3.6)

C

amely a térerGsség és a terjedési irdny kozott teremt kapcsolatot, valamint tartal-
mazza a diszperzids relaciot az adott kozegre. Kobos szimmetria és idGtiikrozés-
invariancia esetén, a Neumann-elvnek megfelelGen a dielektromos tenzornak egyet-
len fiiggetlen eleme van. Ha az nem zérus, akkor az elektromos térerGsség merc-
leges a terjedési irdnyra, és ez a két vektor — a masodik Maxwell-egyenlet felhasz-
naldsaval — megadja a magneses indukciot is. A polarizaciéra semmilyen megszo-
ritdsunk nincsen, tehat a sikhullimunk polarizaciotol fiiggetleniil, izotrép modon
terjed.

Ha az anyagunkat kiils6 magneses térbe helyezziik vagy spontdn méagnesezett-
sége van, akkor az id6tiikrozés-invariancia sériil. Ebben az esetben a dielektromos
tenzor a kovetkez§ alaku lesz, ha a magneses tér vagy a magnesezettség iranyat a

z tengellyel parhuzamosnak valasztjuk:

€xx  Eay 0
e=| —€wy €w O ) (3.7)
0 0 e,

A magnesezettséggel parhuzamosan halado fény esetén — a fenti méatrixot dia-
gonalizalva — két kiilonboz6 dielektromos allandot kapunk (ep=e,,Eie,, ), amely
a két cirkularisan poléros allapothoz tartozik. Lathatoan a nem-diagonalis elemek

miatt lesz az anyag optikailag aktiv. A visszavert fény amplitado- és fazisvaltoza-
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sat egy komplex mennyiséggel, a reflexios egyiitthatoval irjuk le. Fresnel formu-

lajabol tudjuk, hogy a visszaverd feliiletre normalis irAnybol érkezd fény esetén:

_1—7’Li
_1‘|‘n:|:7

T+ (38)
ahol ny = /1 a komplex torésmutato. Esetiinkben a reflexios egyiitthatok a
Jones-vektorok terében, cirkularis bazisban egy 2x2-es diagonalis matrixot alkot-

nak. A reflexios egyiitthatok segitségével pedig kifejezhetjiik a Kerr-paramétereket:

arc(r_) — arc(ry)
2
[re* = |r—|?
2(|r 2+ |r-?)

eKerr =

NKerr = (3.9)
Mivel a magneses-optikai Kerr-effektus definicié szerint a visszaverddést kovetd
polarizacio elfordulés, ezért a feliilethez kozeli, behatolasi mélységgel jellemezhetd
tartomany magnesezettsége hatarozza meg a Kerr paramétereket.

Nyilvanvalo, hogy az optikai vezetGképességben is megjelennek nem-diagonalis
elemek (3.4. egyenlet), tehat a Kerr-effektus nem més, mint a Hall-effektus nagy-
frekvencias megfelelGje. A Hall-effektusnal transzverzalisan foly6 aram a MOKE-
nal a mintaban ébredé transzverzalis elektromos polarizacionak felel meg, amely a
visszavert nyaladb polarizacié valtozasaért felelés. Feltéve, hogy a nem-diagonalis

komponensek kicsik a diagonalishoz képest:

—0 —0
(I)Kerr = eKerr + Z.TIKGTT == i - = id4 . (310)
Oy 1 + ZEUO_Z; er\/ Exx

A fenti képletbdl kitiinik, hogy a két Kerr paraméter egy valaszfiiggvény valos
illetve képzetes része, igy kozottiik Kramers-Kronig relacio all fenn, amely kis

szogek esetén az alabbi alaku [28]:

2 W
Okerr(w) = ;p/o mnf{err(w/)dwl

2 < W
Nicerr(W) = —;p/o mHKeM(w/)dw'. (3.11)
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3.2. A magneses-optikai Kerr-effektus mikroszko-

pikus eredete

Az elektrodinamikai szamolasbol lathato, hogy a dielektromos tenzor nem-
diagonalis komponensei felelGsek a magneses-optikai aktivitds kialakulasédért. A
magneses-optikai jelenségek megértéséhez a dielektromos tenzor vagy az ezzel ekvi-
valens vezetSképesség tenzor elemeinek mikroszkopikus eredetét kell tisztaznunk,
a fény és az elektronrendszer kolesonhatasat kell leirnunk [4]. Ehhez els6ként a
rendszer Hamilton-operatorat és annak sajatérték-problémajanak megoldasat kell
ismerniink. A ferromagneses anyagokat leir6 Hamilton-operédtor tartalmazza a ki-
cserélGdési kolesonhatast és gyakran megjelenik benne a relativisztikus eredeti
spin-palya csatolés, ezért a spin- illetve palyamomentumban degeneralt nivok fel-
hasadnak (3.2. abra). Ebben a rendszerben vizsgaljuk a kiils¢ elektromagneses
tér, mint perturbaci6é hatasat. A perturbaciot leir6 igynevezett dipol operator az
alabbi alaku:

H=Sp A (3.12)
me
ahol A a fény elektroméagneses terének vektorpotencialja. A fény a magnesesen
felhasadt szintek kozott hoz létre dtmeneteket. A perturbalé matrixelemek isme-
retében, a linearis valaszelmélet segitségével, kiszamithato a valaszfiiggvény.

Az optikai kisérletekben hasznélt fény hullimhossza joval nagyobb, mint az
atomok kozotti tavolsag, ezért a perturbacidszamitds sordn a térerdsség térbeli
valtozasat figyelmen kiviil hagyjuk. Ez a feltételezés egyuttal azt is jelenti, hogy a
gerjesztett rendszer impulzus valtozasat elhanyagoljuk. Ez az tin. hossztihullamu
kozelités.

Optikai &tmenetek gerjesztése esetén, az energia és az impulzus megmaradasa
mellett, teljesiilniiik kell a kivalasztasi szabalyoknak is, amelyeket legéaltalano-
sabban a csoportelmélet segitségével fogalmazhatunk meg. Egy optikai d&tmenet
akkor megengedett, ha a gerjesztést leir6 matrixelemhez rendelheté tenzorszorzat-

abrazolas tartalmazza az egység abrazolast [29]:

A1 c <Fi\I‘Op]Ff> = A1 el ® Fop X Ff, (313)
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ahol A, az egység abrazolas, I';, I'; és Ty, a kezdeti- és végallapothoz valamint az
operatorhoz tartozo irrepek. A fenti kifejezésben hallgatolagosan feltettiik, hogy
minden operator felbonthato, dgynevezett irreducibilis operatorokra, melyek adott
irrep szerint transzformal6dnak. A tételt hasznos kimondani a kévetkezs alakban
is: egy (I';|To,|I' ) matrixelem akkor és csak akkor nem tinik el, haI'; € T',, ® I'y.

Az egyik legegyszeriibb esetben, ha a csoport csak az egységet és az inverziot
tartalmazza, paros (garade) és paratlan (ungarade) allapotokat kiilonboztetiink
meg, és elektromos dip6latmenet esetén a paritasra vonatkozoé kivalasztasi szabalyt

kapjuk: csak a kezd&allapottal ellenkezé paritast végallapotba gerjeszthetiink.

1)
§ L+Lby by L-L
d _E 1,04 \/Fuw 3 |i,=1."
L=1 21.B 1;1,3} T2/3 B \/7‘10?; NTE
- He - = g Ha
R il - e
10,7 £ 73 [L0,4)- V273 [L-1,1)
AE 1=+1}> R R e
. AE
L=0 B j0.0.4)
- 2pg L=0 |0,0.4)
oTe j0.0.) <l - L 2pgB lo.0.T)
s &2 AE £
—C2Al1C2
® ®
©) ©
Imioxy) Im(o,,)

e

3.2. dbra. Optikai dtmenetek atomi s és p pdlydk kézott. A kezdd- és végdllapotok
a spin-pdalya és a kicserélddési kélcsonhatdsnak koszonhetden felhasadnak, mely-
nek kovetkeztében véges nem-diagondlis vezetdképesség jelenik meg. A bal oldali
esetben a kicserélddés, mig a jobb oldalon a spin-pdlya kolcsonhatds a nagyobb.
Elobbi esetben a pdlydk eltoloddasa domindl és a nem-diagondlis spektrum képzetes
része diszperziv jelleqi, mig az utobbi esetben a mdtrizelemek kilonbsége a megha-
tarozo, ami disszipativ jellegld spektrumhoz vezet. Hullamfiggvényeket a szokdsos
kvantumszamokkal jeloltem: |L,m,s.).

Abban az esetben, ha a hidrogénszert atom optikai gerjesztéseit vizsgaljuk a

kivalasztasi szabalyok a kovetkezd alaktak: AL=+41 és Am==1, cirkularis pola-
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rizacié esetén. Azaz az elektronrendszer impulzusmomentuma +1-el valtozik az
atmenet soran, tehat csak s—p, p—d, stb. gerjesztések lehetségesek, és ugyanez
érvényes az impulzusmomentumnak a foton terjedési iranyéval parhuzamos kom-
ponensére is. A teljes rendszerre az impulzusmomentum z komponensének meg-
maradasat a |L,,p+|=2p+ azonossag felhasznalasaval konnyen belathatjuk, ahol
p+—p,+ip, az impulzus operator cirkularis bazisban. A p. operatorok a jobbra
illetve balra cirkuléris fotonok impulzusmomentumanak megfelelGen, éppen +1-el

valtoztatjak meg a kezdGallapot impulzusmomentuméanak z komponensét:
L.pi|l,m) = pL L, = pi|l,m) = (m £ 1)p<|l,m) (3.14)

A mérhets fizikai mennyiség, jelen esetben valamely optikai valaszfiiggvény, és
a kvantummechanikai modell kézott a linearis valaszelmélet teremt kapcsolatot.
Altalaban a komplex vezetSképességet szokas szamitani, amelynek a disszipaciot
kifejez6 tagjait a linearis valaszelméletbdl ismert Kubo-formula segitségével haté-

rozhatjuk meg:

Re(0y,(w)) = ﬁ Z FUENL = f(ER)] > [[{alpe | £ + [(ilp-] )]
vaxa(Ef — B — hw)

Im(ogy(w)) = % Z FUENL = F(E)] > [[Kilp | AP = (iD= )]
Zﬁfxa(Ef — B — hw). (3.15)

Az (i| kezdeti allapot és |f) végallapot kozott az elektroméagneses sugarzés a py
operatorok métrixelem-négyzetének megfelel§ valosziniiséggel gerjeszt dtmenete-
ket az f(E;) betoltottségt nivokrol az 1-f(Ey) valoszintiséggel betoltetlen végalla-
potokba. Az adtmenetek soran a fény hw energidja megegyezik az E; kezdeti- és
Ey végéllapotbeli energidk kiilonbségével.

A 3.15. egyenletbdl lathatjuk, hogy a véges mégnesezettség haromféleképpen
befolyasolhatja a nem-diagonélis vezetGképességet. Els6ként: az anyag magneses-
optikai aktivitast mutat, ha az (i| kezdeti- és |f) végallapot kozotti matrixelemek
kiilénbo6zGek pi-ra és p_-ra. Masodsorban ferromégnesekre jellemz6 kicserélgdési

és spin-palya kolcsonhatas spin és palya impulzusmomentumtol fiiggéen eltolhatja
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az E; kezdeti- és E; végallapotok energiaszintjeit. A kivalasztasi szabalyok miatt
ezen szintek kozotti Atmeneteket csak az egyik cirkularis komponenssel gerjeszt-
hetjiik, igy méas-més lesz az abszorpciés spektrum a jobbra illetve balra cirku-
larisan polarizalt fényre, ahogyan a 3.2. &bra mutatja. Végiil a nem-diagonélis
vezetGképesség 3.15. egyenletbeli felirdsaban szerepel az elektron kezdeti- és vég-
allapotok betoltési fiiggvénye is. Ez lehet6vé teszi, hogy spinfiiggs allapotsiirtiség
esetén az anyag szintén optikailag aktiv legyen. Kis energias optikai folyamatok-
tol (femes elektronok gerjesztése) eltekintve a Kerr-effektus altalaban aranyos a
méagnesezettséggel.

A 3.15. egyenlet alapjan a diagonalis vezetGképesség a jobbra és a balra cir-
kularis fotonok altal gerjesztett spektrumok Osszegével, mig a nem-diagonalis ve-

zetGképesség ezen spektrumok kiilonbségeként all els:
Opy X Syflw—A/2) = S_f(w+ N/2). (3.16)

Feltéve, hogy a kicserélgdési, illetve spin-palya kélcsonhatas miatti A eltolodas az
inverz élettartamhoz () képest kicsi, a nem-diagonélis vezetGképesség az alabbi

alaku lesz:

I

Oy S A+ AS(W), (3.17)

ahol S, /S_ a balra/jobbra cirkularis fotonokhoz tartozo oszcillatorerésség, amely
az Atmeneti matrixelem négyzetével aranyos, S:% és AS=S,-S_, végiil f(w)

pedig a diagonélis spektrum. Abban az esetben, ha a jobbra és a balra cirkuléris

ASV2y
SX

kicsi az oszcillator erGsségek kiilonbségéhez képest, akkor a nem-diagonalis veze-

fotonok altal gerjesztett atmenetekre teljesiil, hogy >1, vagyis az eltolodas
toképesség képzetes része, a diagonélis vezetGképesség valos részéhez hasonloan,
disszipativ jellegli. Ezt a jelalakot paramagnesesnek nevezziik. Ellenkez§ esetben,
ha az atmenetek erdssége kozelitGleg azonos (AS=0), csak a spektrumok egy-
mashoz képest eltolodnak, akkor a nem-diagonalis vezetGképesség képzetes része
diszperziv jellegii, amit diamagneses vonalalakként emlit az irodalom [4, 30].

A fenti két hataresetet az 3.2. abran, s-rél p atomi nivora vald gerjesztés esetén
szemléltetem. A modell rendszer alapallapota s palya, gerjesztett allapota pedig
egy p nivo, tovabba perturbacioként figyelembe vessziik a magneses rendszerekre

jellemzé kicserélédési kolesonhatast, valamint a spin-palya csatolast. A szom-
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szédos atomok vagy ionok spinjei kozotti kicserélédési kélcsonhatast, az atlagtér
elméletekben megszokott modon, egy effektiv magneses tér segitségével irjuk le,

amely mutasson a fény terjedésével parhuzamosan, a z tengely iranyaba:
H=H;+ H,+2upS,Bess + (L S. (3.18)

Tételezziik fel, hogy a kezdallapot tokéletesen spin polarizalt, azaz az L—=0 nivon
az egyik spin allapot (7) teljesen betoltott, mig a masik iires (]).

Elscként vizsgaljuk meg azt az esetet, amikor a kicserélédési kolesénhatés erd-
sebb a spin-palya csatolasnal. A nivészerkezet, valamint a cirkularis spektrumok
a 3.2./a abran lathatok. A kicserélgdési kolesonhatas kovetkezménye, hogy csak T
spinek vannak a rendszerben, a spin-palya csatolés pedig a végallapotok kicsi, A=(
felhasadasahoz vezet. A Im(o,,) spektruma diszperziv jellegii, hiszen a cirkularis
spektrumok eltérését csak a spin-pélya csatolas miatti ¢ eltolodas adja (AS=0).

Ezzel szemben, ha a spin-palya csatolas sokkal erésebb, mint a kicserélgdés,
és ez utobbi energidja elhanyagolhatd az inverz élettartamhoz képest, akkor hw ~
AE — (/2 és hw ~ AFE + ( energiaval lehet gerjeszteni a rendszert (3.2./b abra).
A hw ~ AFE + ( energiaval gerjesztett allapotok hullam fiiggvényében megjelend
Clebsh-Gordan egyiitthatok miatt, az oszcillatorergsségek kiilonbozéek lesznek.

Ezt a kiilonbséget a Wigner-Eckart tétel segitségével fejezhetjiik ki:

0505 —5lp-ls: 305 (plpls). (3.19)
ahol az allapotok |L, S, J, J,) szerint vannak indexelve. Tehat ebben az esetben
a 3.2./b abran szemléltetett modon a méatrixelemek kiilonbozésége adja a nem-
diagonalis vezetGképességet, ezért annak paramagneses spektruma lesz.
Végezetiil megallapithatjuk, hogy diaméagneses esetben akkor kapunk nagy
magneses-optikai aktivitast, ha a diagonalis spektrum hirtelen valtozik (3.17.
képlet): sav-siav atmeneteknél, exciton gerjesztéseknél vagy kvantumgodor fél-
vezet§ strukturdk rezonanciainal [31]. Paraméagneses atmeneteknél, magatol ér-
tet6d6 modon nagy oszcillatorerGsség sziikséges a nagy MOKE jelhez, amely
ergs spin-palya kolcsonhatas vagy inverzid szimmetria sértés esetén lehetséges.

Ez utobbi feltétel hatasat remekiil demonstralja, hogy a periodikusan noévesz-
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tet Sr'TiOs/LaAlOs/Lag 6Sro 4MnOs magneses szerkezet inverziosértd szuperracsot

hoz létre, mely oOriasi, Of..,—8° Kerr forgatast okoz [32].



4. fejezet

Magneses-optikal spektroszkopia

4.1. A komplex Kerr-szog nagy felbontasu detek-
talasa

A Kerr paraméterek spektruménak érzékeny detektalasara két kiilonbéz6 mod-
szer létezik. Az egyik paraméter mérését kovetGen a masikat Kramers-Kronig
transzformécioval hatarozhatjuk meg (lasd 3.11. egyenlet), vagy mindkét para-
métert egyszerre megmérjiik, azaz magneses-optikai ellipszometriat végziink.

A Kerr elfordulas (Oke.) legérzékenyebb detektalasa az un. kiegyenstlyozott
fotodidda hid alkalmazasaval lehetséges, mellyel kevesebb, mint egy mikroradian
Kerr elfordulés is mérhets (107°-107 fok) [33]. Azonban a Kerr-ellipticitast ezzel
a modszerrel nem lehet kozvetleniil meghatarozni, az el6bb emlitetteknek meg-
felelsen Kramers-Kronig transzformacioval szamithato (lasd 3.11. egyenlet). A
modszer vazlata a 4.1. abran lathato.

A mintara érkezG linearisan polaros fény visszaver6dés utan egy Glan-Taylor
polarizatoron halad at, amely olyan linearisan polaros komponensekre valasztja
szét, melyek az eredeti polarizacios tengelyhez képest £45°-ban allnak. A két
fenysugar egy-egy fotodiodara esik, ezek jele egy differencialis erdsitore keriil. Igy
a differencial erdsitén csak akkor kapunk jelet, ha a polarizacio elfordul, hiszen
az eredeti polarizacid egyenl§ ardnyban tartalmazta a +45°-ban polarizalt kom-
ponenseket.

Gyakran sziikséges a magneses-optikai spektrum alacsony hémérsékleteken tor-

ténG mérése, hiszem szamos ferromagneses anyag Curie hGmérséklete kisebb, mint

24
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4.1. dbra. A kiegyensulyozott fotodioda hid mddszerével a polarizdcio elforduldst
gy detektdljuk, hogy a reflektdlt nyaldbot eqy Glan-Taylor polarizatorral a beérkezd
fénysugdr polarizdacicojahoz képest £45°-0s komponensekre bontjuk, majd egy-eqy
fotodioddval méryik az intenzitisukat. FEgy differencidalis erdsitd segitségével az
intenzitdasok kilonbségét detektdaljuk, ami a Kerr elforduldssal ardnyos.

a szobahdmérséklet. Ilyen alacsony hdmérsékleti mérések esetén a mintakat atlat-
sz6 optikai ablakkal rendelkez6 optikai kriosztatokban vizsgaljak. A ferromagneses
minta doménszerkezetének orinetalédsara szolgaldé magnes szort terének hatéasara,
az optikai ablak véges Faraday rotaciot mutat (a Faraday effektus a Kerr-effektus
transzmissziobeli parja). Ez az effektus a mért Kerr elfordulas spektrumban egy
nem kivanatos frekvenciafiiggé alapvonalat ad, ami azonban az ellipticitas méré-
sénél nem jelenik meg. A modszer masik hatranya, hogy ha a Kerr elfordulast a
spektrum egy keskeny tartomanyén ismerjiik, a Kramers-Kronig transzformécioval
szamitott Kerr ellipticitas értéke bizonytalan.

A kisérleteimben az tugynevezett modulécios technikat hasznalom, amely le-
het6vé teszi, hogy jo felbontas mellett — <1073-107% fok a Kerr paraméterekben
— magneses-optikai ellipszometriat végezziink [34|. Ennek a modszernek a kul-
csa a fotoelasztikus modulator, amely egy kezdetben izotrép, optikailag atlatszo
kristilyt anizotrop modon deformal, igy az kettGstorévé valik. A deformécio ten-
gelyével parhuzamos ill. arra meréleges polarizacidju fénysugarak kozott, a kris-
talyon valo athaladast kovetGen a deformacioval aranyos, ¢ fazis kiilonbség lesz.
ben szinuszosan valtoztatjuk — tehat a faziskiilonbséget 0(t) = d,sin(2nft) szerint
szinuszosan moduléaljuk, — tgy, hogy a faziskiilonbség maximuma J,=7/2 legyen,
akkor a fény polarizacidja a kezdeti lineéaristol, a jobbra cirkularis, majd ismét

linedris, és végiil balra cirkularis allapotig valtozik (4.2. abra).
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4.2. dbra. Az dbrdn a fotoelasztikus moduldtor polarizdciora kifejtett hatdsdt lathat-
Juk. Az a, részen a szinuszosan vdltozo deformdcio hatdsdra a transzmittdlt nyaldb
polarizdcioja eldszor linedris, majd a jobbra ill. balra cirkuldris polarizdciokon dt
1smét linedrisan poldros lesz. A nyaldb intenzitdsa azonban iddben vdltozatlan. A
b, rész azt az esetet dbrdzolja, amikor a fényitba olyan mintdt helyeziink, mely-
nek csak Kerr rotdcidja van. Ilyenkor csak a cirkuldris komponensek kozotti fazis
kiilonbség vdltozik, igy a tisztan jobbra vagy balra cirkuldrisan polarizalt nyaldbra
nincs hatdssal, tehdt a moduldcio mdsodik felharmonikusa szerint vdltozik az in-
tenzitas. Végil abban az esetben, ha a vizsgdlt anyagnak csak Kerr ellipticitds
van, ahogyan a c, rész mutatja, akkor a két cirkuldris polarizdacio amplitidoja is
kiilonbozik, ezért az intenzitas a moduldcio elsé harmonikusa szerint vdltozik.
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A fotoelasztikus modulator mogott a polarizacios allapotot a kovetkezs két
komponensre bonthatjuk: a deformécios tengelyre meréleges polarizacié (merd-
leges allapot) id6ben allando, a deformécios tengellyel parhuzamos polarizacio
(parhuzamos allapot) ehhez képest §(t) id6ben valtozo fazistolast szenved el. Ha
a minta izotrop, akkor a meréleges polarizacioval egyez6 iranyban 1év6 analizator
mogott csak idében allandé intenzitast detektalunk. Azonban ha a minta Kerr
rotacioja véges, akkor a modulédlt polarizaciot beforgatja az analizator sikjaba.
Masrészrél, amennyiben csak Kerr rotacié lenne, annak hatasa a visszaverddés
soran csak a cirkularis komponensek kozotti fazis kiilonbségben jelentkezne, igy a
tisztan jobbra vagy balra cirkularisan polarizalt nyalabra nem lenne hatassal (lasd
3.9. egyenlet). Ezért a minta modulalt polarizaciora adott valaszanak masodik
felharmonikusédban tudjuk a Kerr elforduldst mérni. A Kerr ellipticités ellenben a
két cirkularis polarizacioja allapot reflektivitasanak kiilonbségével aranyos, ezért
ezt az els6 harmonikus detektalasaval tudjuk meghatéarozni (lasd 3.9. egyenlet).
A kovetkez6kben megmutatom, hogy e két magneses-optikai paramétert a 4.3.

abran bemutatott fényut esetén hogyan hatarozhatjuk meg [34].
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4.3. abra. Az dbrdn a moduldcios technikdval megualositott MOKE mérés fényuit-
jdnak vdzlatdt mutatom be. A forrdsbol érkezd fényt a fotoelasztikus moduldtor
optikai tengelyéhez képest 45°-ban polarizaljuk. A polarizdcios dllapot a modu-
latoron wvalo dthaladds sordn megudltozik. A mintdrol visszaverddd nyaldbot a ¢
szogben dllo analizdator mogott detektdaljuk.

A deforméci6 tengelyéhez képest 45°-ban polarizalt fény a moduldtoron valo
athaladas utan a mintara esik. A visszaver6dés soran a Kerr-effektusnak koszon-
hetGen a polarizacidja megvaltozik. Ezt kovetGen egy ¢ ~0 szogben all6 analizator
mogott mérjiik az intenzitasat, amelyet az aldbbi médon fejezhetiink ki a komplex

reflexios egyiitthatok segitségével:

_¢E’R
167

1

{14+ 20K errsind(t) + sin(20kerr + 2¢)coso(t)},
(4.1)

ahol R:%(ri+r3). A Bessel fiiggvények segitségével a szinusz ill. koszinusz fiigg-
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vények argumentumaéban szerepel§ szinuszosan valtozo fazisok kifejthetGek:

sin(d,sin2m ft) = 2.J1(0,)sin2m ft + ...
cos(9,5in2m ft) = J,(0,) + 2J5(d,)sindm ft + ... (4.2)

A kifejtés utdn a modulédlatlan fényintenzitas ill. a modulacios frekvencia elsd és
méasodik harmonikusdban mért intenzitas segitségével a Kerr paraméterek kifejez-
hetGek. Altalaban ezek a szogek kicsik, ezért az alabbi intenzitasok hanyadosai

aranyosak azokkal:

Iy J1(5,)AR/R
7 =4 ~ 4A
I, 1+ Jo(éo)sin(%KW + 2¢) J1 (50)77Kerr

Ly _ p 2500)si0 e 20) ABJ5(80)[Oxcerr + o) (4.3)

1, 1+ J,(0,)81n(20k e + 20)

A képletekben szerepl6 A, B mennyiségeket — a dc intenzitassal valé norma-
las miatt — kizarolag a detektor elGerGsitGjének és a jeleket tovabbito kabeleknek
az atviteli fliggvénye adja meg, értékiiket kalibracioval kell meghatarozni. Eh-
hez felhasznaljuk, hogy a mésodik felharmonikus kifejezésében a Kerr szog és az
analizator szoge azonos szerepet jatszik. Az intenzitas masodik harmonikusat az

analizator £¢, allasdnal mérve a kalibracioé elvégezhetd:

(Lap/ Lol oo = ap/To]-0,) /200 = 4B J5(0,) (4.4)

Az ellipticitast hasonl6 moédon kalibralhatjuk, ha a fotoelasztikus moduléatort
kovetGen egy A/4-es lemezt helyeziink el. Ebben az esetben az idéfiiggs fazist
7 /2-vel eltoljuk:

I cE?R
167

{1 = 2K errcosd(t) + sin(20k e + 20)sind(t)} (4.5)

Mivel a polarizator szége a szinusz fiiggvény argumentumaba keriil, ezért most az

intenzités elsé harmonikuséaval ardnyos jelet tudjuk kalibralni:

(s /Lol o, = s/ Lol -6,) /200 = 4AJ1(0,) (4.6)
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Lathatoan a modulacios technika segitségével egy adott hullamhosszon végzett
mérésbdl mind a Kerr elfordulast mind a Kerr ellipticitast meg lehet hatarozni,
valamint a moduldlt intenzitasok lock-in detektalasanak koszonhet&en a Kerr pa-
ramétereket 1073-10"% fok pontossiggal lehet mérni. Mindezért méréseim soran a

modulacids technikat alkalmaztam.

4.2. Kerr spektroszkopia a lathato és az ultraibo-

lya tartomanyokban

A kozeli infravoros (NIR), lathato (VIS) és ultraibolya (UV) tartomanyokban
megfelel6 intenzitasi forrasok allnak rendelkezésre ahhoz, hogy egyszeri mono-
kromator segitségével a forras spektruméabol adott hullamhosszal rendelkezé nya-
labot véalasszunk ki és azzal megmérjiik a minta magneses-optikai valaszat. A
kivalasztott hullimhossz valtoztatasaval a Kerr paraméterek mérése a modulécios
technikaval a fent bemutatott modon az egész NIR-UV tartomanyban elvégezhetd.

A fotoelasztikus modulatorban deforméacio hatasara kett&storévé valo kristaly
An torésmutato kiilonbsége aranyos az alkalmazott deformécioval. A létrejovs

fazistolast az aldbbi egyenlet adja meg:

_ 2tAn(\)

)
>\ Y

(4.7)

Mivel a monokroméatoros elrendezésben a nyalab hullaimhossza jol definialt, ezért
a An torésmutato kiilonbséget a PEM vezérl§ egysége gy véltoztatja a hullam-
hossz fiiggvényében, hogy a d, modulacios amplitudé allandé maradjon. Ezért a
kalibracio feladata a 4.3. egyenletben szerepld A, B paraméterek meghatérozasa a
hullamhossz fiiggvényében. A Kerr rotacio esetén a megismert moédon jarunk el,
megfelel§ \/4-es lemez. A kalibraciot legegyszertibben a fotoelasztikus modulator
és az analizator kozzé helyezett fazistololemezzel végezhetjiik el [35]. A fazisto-
l6lemez a gyors- és a lassiutengelyével parhuzamos linearis polarizaciok kozotti oy
faziskiilonbséget is a 4.7. egyenlet adja meg, ahol An(\) az optikailag gyors és
lasst tengellyel parhuzamos linearisan polaros fény torésmutatéd kiilonbsége. A

fazistolas hullamhosszfiiggs, — feltéve, hogy a An(A) allandé — a hullamhosszal
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forditottan ardnyos. Ha az analizitor +¢, szoge melletti spektrumokat kivonjuk

egyméasbol az alabbi kifejezést kapjuk:

(s /Lol oo = Ly /Lol -0,) /200 = 4AJ1(0,)sin(02) (4.8)

A hullamhossz valtoztatasaval a fenti kiillonbségben oszcillaciokat tapasztalunk,
melynek burkoloja a kalibracios gorbét adja. A kalibracios gorbe pontos megha-
tarozéasahoz célszert nagy 0, fazistolassal, vagyis nagy An(\) térésmutaté kiillonb-

séggel rendelkezé fazistololemezt valasztani.

4.3. Kerr spektroszkopia az infravoros tartomany-

ban

A kozép infravoros (MIR) tartomanyban az fényforrasok fényessége mar nem
elég ahhoz, hogy a monokromatoros Kerr spektroszkopiaval a fenti pontossagot
elérjiik, hiszen a kornyezet infrasugarzasanak a zaja jelentds ebben a tartomany-
ban. A kozismerten nagy intenzitasa szinkrotron forrasok fényessége az infravoros
tartomanyban végzett mérésekhez is megfelel§ lenne, ezekhez azonban nehéz hoz-
zaférni. Egyszert fényforrasok esetén az ugynevezett Fourier transzformécios inf-
ravoros (FT-IR) Kerr spektroszkopiaval lehet elérni a kivant pontossagot. Ebben
az esetben a forras fényének teljes spektruma a mintara jut és egy interferométerrel
hatarozzuk meg a mért mennyiség energia fiiggését.

Az FT-IR spektroszkopia a Wiener-Khintchin tételen alapul, miszerint az au-

tokorrelacios fiiggvény Fourier transzformaltja a spektral fiiggvényt adja:
S(w) = / (E*(1)E(t + 7))e“"dr (4.9)

Az autokorrelécios fiiggvényt interferométer segitségével hatarozhatjuk meg. Pél-
daul, ha a forrasbol kilép6 fényt egy Michelson interferométeren vezetjiik at, egyik
tiikrének mozgatasaval hangolhatjuk a nyalabok kozotti 7 idGkiilonbséget. A min-
tarol visszaver6dd intenzitast a tiikor poziciojanak fiiggvényében abrazolva az au-
tokorrelacios fiiggvényt kapjuk egy véges intervallumon. A kisérletekben meért
autokorrelacios fiiggvényt interferogramnak nevezziik.

A véges intervallum fontos kovetkezménye, hogy a Fourier transzforméacio so-
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ran az autokorrelacios fiiggvény és egy ablakfiiggvény szorzatat integraljuk. Leg-
egyszertibb esetben ez az ablakfiiggvény a mért hullaimhossz tartomanyban egy,
azon kiviil nulla, azonban az ilyen burkol6 kovetkezménye, hogy egy éles csics
Fourier transzformaltja kiszélesedik és a spektrum negativ értékeket is tartalmaz.
Ezt w, frekvenciaju monokromatikus fényre, I,q50i(w) = I,0(w — w,), egyszeriien
lathatjuk:

Lpert(W') = %/dt/dw[wlédi(w)cos(wt) X (O(T +1t) — (T —t))cos(w't) =

I, sin((w, —W)T) = sin((w, +w")T)
_ Lo v
2w We — W' We + W'

! (4.10)

Megfelel ablakfiiggvény valasztasaval elkeriilhetGek a negativ értékek, ezt az elja-
rast apodizacionak nevezik. Azonban a cstcs kiszélesedése véges mintavételezési
tartomanynak koszonhetd, igy meghatarozza a spektrum felbontasat. A fenti egy-
szert ablakfiiggvényre a cstcs félértékszélessége:

3,79

melyet az apodizaci6 tovabb novel.

A detektalhato spektrum szélességére megszoritéast jelent, hogy a spektrométe-
pontokban. A forras fénye mellett az interferométerbe egy lézer fényt is becsatol-
nak, és a mozg6 tiikkor helyzetét ennek a lézernek az interferencia csikjai alapjan
hatarozzak meg. Altalaban két ilyen interferencia csik kozotti tavolsag, azaz a
lézer félhullamhossza adja a tiikor legkisebb detektalhaté A elmozdulasat. Az

interferogram Fourier transzformaltjat a kovetkezs Gsszeggel adhatjuk meg:
I(w) = I(n)cos(wn) (4.12)
n

Mint lathat6 az Gsszeg f+w, valamint w’ = w & Jxc frekvencidkra azonos értéket
ad, ezért a legnagyobb detektalhato frekvencia: wyq, = %.

Idealis esetben az interferogram paros fiiggvény, ezért a Fourier transzformaéltja
valés. Azonban a nulla faziskiilonbséghez tartozo pozicié bizonytalansiga, vala-

mint az elektronikus és optikai eszkozok fazistolasai miatt a spektrumnak képzetes
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része is lesz, amelyet faziskorrekcios algoritmusokkal kikiiszobolhetiink.

A MOKE spektroszkopia soran harom interferogramot kell detektélni, hi-
szen a modulacios frekvencia elsé és masodik felharmonikusahoz tartozo intefero-
gramokat is meérjiik, melyekbdl Fourier transzformalds utan az ismert modon
szamithatjuk a komplex Kerr szoget. A mégneses-optikai spektroszkopia soran
tovabbi nehézséget jelent, hogy a MIR tartoményban nincs hatékony polariza-
tor. Ezért a mérések jel-zaj viszonya romlik, amit tobb spektrum &atlagolasaval
kompenzalhatunk.

Az FT-IR MOKE spektroszkopia soréan a teljes spektrumot egyetlen méréssel
hatarozzuk meg, igy nem valaszthatjuk a o, modulacidés amplitidot a hullam-
hossz fiiggvényében allandonak (4.7. egyenlet). A modulacios amplitadé rovid
hullimhosszak felé ng, igy elérheti a Bessel fiiggvények zérus helyeit, a zérus he-
lyek kozelében pedig a mérés érzéketlen lesz. Ezért fontos, hogy a deforméciot
ugy allitsuk be a modulatoron, hogy a mérni kivant hullamhossz tartoméanyban
a Bessel fiiggvények minél nagyobb értékeket vegyenek fel. Egy tipikus elren-
dezésben a 4.4. abra mutatja a Kerr elfordulas és ellipticitas kalibraciojat. A
beéllitast a kalibracio soran ellendrizhetjiik, amely az el6z6 fejezetben bemutatott
modon végezhets el. Az egyetlen kiilonbség, hogy az A, B egyiitthatokon kiviil a

0, fazistolas is hullamhosszfiiggs lesz.

0 - Kkalibracio 7. - kalibracio
Kerr Kerr
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4.4. dbra. A Kerr paraméterek kalibrdcios gorbéje az infravords tartomdnyban a
moduldtor eqy tipikus bedllitasdndl. Oxerr /Nicerr kalibrdcidja esetén a fotoelasztikus
moduldtor fdzistoldsdt gy vdlasztottam meg, hogy A=2800 nm illetve 1500 nm
hulldmhosszu fény esetén fazistoldsinak amplituddja éppen 0,=m /2 legyen.
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Megjegyzem még, hogy az altalam haszndlt FT-IR spektrométer egyszerre
két interferogramot képes rogziteni, ezért a Kerr elfordulas és Kerr ellipticitas

spektrumokat egymaést koveté meérésbsl hataroztam meg. Igy esetenként eltérs,

T,z



5. fejezet

Szélessavia MOKE spektrométer

A fenti fejezetben ismertetett okok miatt szélessavii MOKE spektroszkopidhoz
tobb kiilonb6z6 spektrométert kell alkalmazni. Diplomamunkam soran olyan opti-
kai elrendezés épitésében vettem részt, amelyben mozgathato tiikrok segitségével
egy monokrométoros és egy Fourier transzformacios spektrométer fényutja kozott
kapcsolgathatunk (5.3. dbra). Igy a minta elmozditasa nélkiil, E=80 meV - 4 eV
tartomanyban végezhetiink magneses-optikai méréseket.

A minta hémérsékletét T=10-300 K tartomanyban valtoztattam egy mikrosz-
tat segitségével, amelyben folyékony hélium aramoltatédsaval a mintat tarté fém
lemezt lehet lehtiteni. A mikrosztatba a MIR tartomanyban ZnSe-bél, a nagyobb
energidju tartomanyban pedig CaFo-bol késziilt ablakot ragasztottam. A CaFs
transzmisszidja igen jo a NIR, VIS és UV tartomanyban, de a MIR tartomany-
ban erGsen lecsokken, ezért ott a tobbi tartomanyban kevésbé atlatszo ZnSe-et
alkalmaztam.

Récsos (garting) spektrométer segitségével a E=0,7-4 eV-os tartoméanyban
végeztem Kerr spektroszkopiat. A E=1,5-4 eV-os tartomanyban xenon lampat
hasznaltam, amely magasabb hémérsékletének koszonhetGen intenzivebb forrés.
Azonban a xenon lampa spektruma nagyobb hullaimhosszakon éles csticsokat tar-
talmaz, melyek a mérés reprodukilhatosagat nehezitik, ezért E=0,7-1,8 eV kozotti
energiakon halogén lampat alkalmaztam.

A moduléciés technikanak FT-IR spektrométere torténé adaptacioja lehetévé
tette, hogy méréseimet kiterjeszem az E=80 meV - 0,8 eV energia tartomanyra. Az

interferogramot egy Michelson interferométer allitja els, egy izz6 szilicium-karbid
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rid (Globar lampa) infravoréstényébsl.

A modulaciés FT-IR MOKE mérésnél fontos a kiilonboz§ miiszerek idéska-
lainak Osszehangoldsa, amelyek a miiszerek kapcsolasi sorrendjével egyiitt a 5.1.
abran lathatoak. A leggyorsabban a detektornak és elGergsitGjének kell miikdd-
nie, hiszen fel kell bontani az =50 kHz és =100 kHz-el modulélt intenzitast. A
modulélt jeleket detektalo lock-in erdsitGk integralasi idejét a zaj csokkentéséhez,
minél nagyobbra érdemes valasztani. Masrészrél a spektrométer mintavételezési
ideje behatarolja az integralasi id6t, hiszen az integralasi id6 tovabbi novelésével
az interferogram nagyfrekvencias részleteit elveszitenénk. E kényszer hatésat tobb

interferogram atlagolasaval enyhithetjiik, javitva ezzel a jel-zaj viszonyt.

Det v
S0ns -2 ps
500 ps —2 ms
f
—
100 ps | DC
Lock-in f
2f
—
100 ps |
Lock-in 2f
20 ps ‘ FT-IR
PEM

5.1. dbra. A Fourier transzformdcios MOKE spektroszkopia sordn alkalmazott
jelfeldolgozo elektronika blokk vdzlata, illetve az eqyes miszerek karakterisztikus
iddskaldi. (Det: detektor, 1/V: elderdsitd, a tobbi jelolés megegyezik a dolgozat
szovegében kordabban mdr szerepld elnevezésekkel.)

Ebben a spektrométerben a detektalhato legkisebb energiat a gyors elGerdsi-
tovel rendelkez6 MCT detektor hatdrozza meg. Tovabbi korlatozast jelent, hogy
az ebben a tartomanyban alkalmazhatoé ZnSe PEM csak E=60 meV-ig atlatszo.
Hasznalatat az is limitalja, hogy hullamhossz ndvelésével a hatékony moduléci-
6hoz igen nagy torésmutato kiilonbségre, nagy deforméciora lenne sziikség (lasd
4.7. egyenlet).

A kiilonbo6z6 optikai és elektronikai eszkozok listdjat, valamint fontosabb tu-

lajdonsagaikat a II. Fiiggelék tartalmazza.
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A megvalositott MOKE spektrométer pontossiaga a teljes E=80 meV - 4 eV
tartomanyban eléri a £1073 fokot, mindkét Kerr paraméter esetén, amelyet egy
gyenge magneses-optikai aktivitast mutaté anyagon, Gag7Fe; 303-on végezett ki-
sérletek reprodukélhatosdgaval szeretnék szemléltetni a VIS-UV tartomanyban
(5.2. abra).

0,015 T T T T T T T T

0,010 |
0,005
0,000 | HAEE

-0,005

eKerr/n Kerr (fOk)

0,010 .

-0,015 4

20 22 24 26 28 30 32 34 36 38
E (eV)

5.2. dbra. Az dbran a GagzFe; 305 mintdn felvett MOKE spektrum ldthato a VIS-
UV tartomdnyban. Az eqymadst kovetden elvégzett két méréshez tartozo spektrumok
(folytonos és szaggatott vonalal jelolve) demonstraljdk a bemutatott MOKE spekt-
rométerrel végzett mérések £1073 fok felbontdsdt, és az eredmények reprodukdldsdt.
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6. fejezet

CoCry04 magneses-optikai

gerjesztésel

6.1. CoCr,04 MOKE spektruma

A CoCryO4 mintat prof. Y. Tokura csoportjaban az ugynevezett ,,chemical
vapor transport” (CVT) modszerrel novesztették. Ennek az eljarasnak nagy els-
nye, hogy a kristily felszinét természetes sikjai hataroljak, igy vagassal, csiszo-
lassal nem ndveljiik a feliileti anizotropiat, amely befolyasolhatné a feliileti mag-
nesezettséget, igy a Kerr-effektust. Méréseim sordn a fény terjedési irdnya és a
kiils6 méagneses tér az [111] irAnyba mutatott. Korabbi magnesezettség mérések-
bél tudjuk [36], hogy az alkalmazott Ba~0,2 T magneses tér segitségével nem lehet
a minta mégnesezettségét a konnytd magnesezési iranybol kiforditani, csupan a
doméneket tudjuk rendezni. Ezért a kisérletek soran a harom ekvivalens konnyt-
magneses domén ([100], [010], [001]) jarulékanak atlagat mértem. Hoémérséklet-
fiiggé méréseimet egy optikai mikrokriosztatban végeztem, melynek CaFy ablakat
a magnestdl a lehetd legtavolabb helyeztem el. Azonban a magnes B~0,02 T szort
tere hémeérsékletfiiggetlen, alapvonalat okozott a Kerr elfordulas spektrumaban az
ablak Faraday rotaciojanak kévetkeztében. A minta helyére tett aluminium tii-
koron végzett referencia mérés segitségével ezt a polarizacio forgatast korrekcioba
vettem.

A CoCry0O4 MOKE spektruma a 6.1. abran lathatd szamos hémérsékleten. A

paramagneses fazisban a spektrumok t6bbszori felvételével megallapitottam, hogy
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a spektrométer felbontasa Kerr rotacio illetve ellipticitas mérésében +1073 fok.

— 10K
— 20K b
1 — 30K 4
— 50K |
2 — 70K 2
E 0 —| £ —_
E E
i ¥
@ —— 80K a :
. —— 85K |
90K
— 95K T
— 120K
2 1 1 1 1 1 1 _3 1 1 1 1 1 1
1,0 1,5 2,0 2,5 3,0 3,5 1,0 1,5 2,0 2,5 3,0 3,5
E (eV) E (eV)

6.1. abra. A CoCryO,4 Kerr rotacidjanak (Orerr) és ellipticitisdnak (Micerr) spek-
truma kilonbézd homérsékleteken. A E=0,78 eV kérili tartomdnyban megfigyel-
hetd oridsi Kerr-effektus nagyobb energia felbontdsban a 6.2. dbran ldthato.

A T.=93 K kritikus hémérséklet f6l6tt, T=120 K-en a minta magneses-optikai
jele kisebb, mint 0,01°, mig T, alatt a magneses-optikai jel hirtelen megnovek-
szik. Ekkor a spektrum harom, jol elkiiloniil6 tartomanyra bomlik. E=0,8 eV
és 2 eV energia kornyékén megjelend keskeny optikai atmenetek szokatlanul nagy
Kerr-effektust mutatnak, mig E=3,5 eV kornyékén szintén jelentékeny magneses-
optikai aktivitas tapasztalhato. Az alacsony energias magneses-optikai jel finom-
szerkezetét felbontva E=0,78 eV energianél rezonanciaszerti mégneses-optikai jelet
detektaltam, amelyhez tartozd Kerr rotaci6 T—10 K-en meghaladja a 0xe..—12°-
ot (6.2. abra). Tudoméasom szerint ekkora Kerr elfordulést szigetel§ anyagokban
még nem meértek [37].

6.2. Atomi d-d Atmenetek indukalta gigantikus Kerr-
effektus

A mégneses-optikai Kerr-effektus analiziséhez elGszor vizsgaljuk meg a CoCryOy
diagonéalis spektrumat, amelyet szobahémérsékleten az E=80 meV - 4 eV tarto-

manyban megmeért reflektivitds spektrumboél Kramers-Kronig transzformécioval
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6.2. abra. CoCry Oy mdgneses-optikai spektrumdban jelentkezd rezonancia 0ridsi
Kerr forgatdsa és Kerr ellipticitdsa, illetve ezek részletes homérsékletfiiggése.

hataroztam meg (6.3. abra). Az anyag lathatoan szigetels, A ~2 eV-os tiltott
savval. Mas krom spinellek (A=Fe, Mn, Cd) elektron fotoemisszios és optikai
vizsgélataibol tudjuk, hogy a E=2,5 eV {6lotti energidkon megjelend optikai at-
menetekért az O 2p — Cr 3d toltésatviteli gerjesztések felelgsek. A tiltottsavon
beliil E=1,7 eV-nal lathato struktirat a Cr®* ion kristalytérben Ty, és E, szintekre
felhasadt d nivoi kozott gerjesztett atmenetek okozzéak [38, 39]. Mind a diagoné-
lis, mind pedig a magneses-optikai spektrumban E=0,8 eV és a 2 eV koérnyékén
megjelend csicsokért a Co?™ ion gerjesztései lehetnek felelGsek, ezért vizsgaljuk
meg ezen ion optikai atmeneteit tetraéderes kornyezetben. E feltételezést alaté-
masztja, hogy szamos Fe?*, Co?T iont tartalmazé krom spinellek és doppolt 1I-VI
tipusu félvezetd esetén ismeretes a tetraéderes kristalytérnek koszonheté E—Ts
gerjesztés |37, 40, 41, 42].

A 3d nivéon 1év6 elektronokra altalaban igaz, hogy a kristalytér felhasadas na-
gyobb, mint a spin-palya csatolds, valamint ezen feltételezés Osszhangban van a
palyamomentum nagymértékd kifagyasaval, ezért elGszor ennek hatasat kezelem
[6]. Induljunk ki egy tetraéderbe kozéppontjaba helyezett hidrogén atombdl, és
a tetraéder csicsain 1évG oxigén ionokat egy-egy negativ ponttoltéssel vegyiik fi-
gyelembe. Csoportelméletbdl tudjuk, hogy a szimmetriat csokkents perturbacio

a degeneralt atomi nivok felhasadasahoz vezethet. Az 1j allapotokat a tetraéder
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6.3. abra. CoCryO4 diagondlis vezetdképesség spektruma szobahdmérsékleten.
E=2,5 eV-ndl nagyobb energidkon megjelend nagy optikai vezetdképességet az O
2p — Cr 3d toltésdtviteli gerjesztések okozzdk. A tiltottsdvon belil ldthato struk-
turdkat a kristdlytérben felhasadt krom (piros nyil) és kobalt (zold nyil) 3d nivéin
beliilv dtmenetek okozzdk.

szimmetria csoportjanak (Ty) irrepjei szerint osztalyozhatjuk:

s — A

p — 1y

d — EaT,

= AiehhoTh (6.1)

A hullamfiiggvények pontos alakja (lasd II. Fiiggelék) az irrepekhez tartozo pro-
jektorok segitségével szamithato.

A perturbalo potencial sorfejtésében csak az egység abréazolassal (A;) transz-
formalodo, tehat invarians polinomok maradnak, amelyek negyed rendig a kovet-
kezdk:

V = Vo2 + y* + 22) + Vawyz + Vi(a* +y* + 2* — %”4) +O(r°) (6.2)

A 'V, tag gdbmbszimmetrikus potencialis energia névekedést ir le, tehat nem csok-

kenti a szimmetriat, csak a hidrogén atom energia szintjeinek konstans eltolodé-
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sdhoz vezet. Kobos rendszerben Va-t kdvetGen a legalacsonyabb rend V4, amely
példaul a d elektronokat E, és Ty, nivokra hasitja. Azonban inverzié szimmetria
hianyaban egy harmadrend kifejezés is fellép — példaul tetraédres kristaly térben
A kiilonboz6 palyak kozotti keveredést a (I'y|xyz|I'2) matrixelem hatérozza meg,
mely a bevezetében emlitett tételnek megfelelGen, csak akkor nem tiinik el, ha
'y € A ® I'y=I"y (xyz az egység abrazolassal transzformalodik) [29]. Tehat a
p, d és f palydk koziil csak a 3-3 azonos modon, a Ty irreppel transzformélodo
allapotot keveri 6ssze a V3 métrix elem. Ez a keveredés teszi lehetévé, hogy a hid-
rogén atomban tiltott d-d dtmenet inverzié szimmetridtsérté kristalytérben meg-
engedetté valik. Tetraéderes kérnyezetben az alabbi elektromos dipél &tmenetek

megengedettek kihasznalva, hogy maga a dipél operdtor Ts-vel transzformélodik:

A — T,

Ay, — T,

E — TVaT,

T - AoFEoTi ol

T, — AOERT, &Th. (6.3)

A szamitasokban, a kezelhetGség kedvéért csak pd keveredést vettem figyelembe,
azonban ez az egyszertsités az allapotok szimmetridit nem befolyasolja. A d
nivok koziil az E nivo fekszik mélyebben, amit a kristalytér potencialban végzett
degeneralt perturbaci6 szamitassal hatarozhatunk meg.

A Co?" ion d” elektronjanak kezeléséhez figyelembe kell venni a Pauli elvet, va-
lamint a részecskék kozott hato Coulomb kolesonhatast [43]. Els6ként hasznaljuk
ki, hogy a hét d elektron megfelel 3 lyuknak, azonban igy a nivok sorrendje ellen-
tétes lesz. A harom részecske alapallapotat a Ty nivon keresve, a hullamfiiggvény
térbeli része To®To®To-ként all el6. Mivel az eredd spin a Hund szabélyok sze-
rint S=3/2, az egyetlen ilyen allapot a A, (spektroszkopidban hasznalatos jeldlés
alapjan:25T1T). Mivel a dipol operator nem okoz spin atfordulést, ezért a ger-
jesztett allapotok kozott is csak a S=3/2 spinnel rendelkezdeket vizsgaltam meg,
melyek egy fotonos folyamatokat feltételezve: 4T, 4T. Tehét a két gerjesztésiink

az *Ay =Ty és Ay —*T; lehet. Azonban az *A, allapotbol az elektromos dipdl
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operatorral, amely a Ty irrep szerint transzformalodik, csak 4T;-be gerjeszthe-
tiink. A Co?* ion spektrumaban azonban két szélesebb struktiira figyelhets meg,
tehat az *A, —*T, atmenetet megengedetté valik. Ennek oka lehet a tagabb
kristalytér kornyezet hatésa, melynek részleteit itt nem vizsgalom [44].

A Coulomb kélesonhatas, és a spin-pélya csatolas jelenlétében az elektromos
dipol gerjesztés matrix elemeinek meghatarozasat Penc Karlo végezte. A tovab-
biakban a szamitas vazlatat szeretném bemutatni [45]. A Coulomb kélesonhatés
figyelembe vételéhez az SU(2) invarians két részecske kolesonhatasokat kell szamba
venni, melyek koziil az optikai atmenetek tekintetében a kévetkezGk bizonyultak

relevansnak:

/ ! 3
HCoulomb = Z Uabnaanba/ - JHZ (ﬁaﬁb) + Znanb)7 (64)

a,b,o,0’ a,b

ahol a,b Osszegzés az 6t d palyara torténik, Uy, a nivok kézotti Coulomb kéleson-
hatas, Jy a Hund csatolas [6]. A kettSs palyabetoltést leird Uganging tag az erds
Hund csatolas miatt nem jatszik szerepet. Ezek az egyszert folyamatok azonban
a 4Ty és T, nivot nem hasitjak fel, amelyet a model a fenomenologikusan beve-
zetett W csatolassal vesz figyelembe. A 4T;-4T, csatoldsnak megfelels folyamatot

ir le példaul az alabbi kifejezés:
(Na2_y2 — Ng2y2) (Nay + Nz + Nyz) s (6.5)

ahol az allapotok indexelése a II. Filiggelékben bemutatott hullamfiiggvényeknek
megfelelen torténik. A Coulomb kdlesénhatas kiilonbozé tagjai, a kristalytér

potenciallal egyiitt, meghatarozzak a Ay, 4Ty, 4T, nivok energiait:

E(*Ay) = 3Jy +3Uy — 6V
E('"Ty) = 3Jg+3Uyp—-Vi—W
E(*TY) = 3Jy+3Uy—Vi+W (6.6)

Azaz az *Ay —4T, gerjesztés AE;=5V,-W-nél, mig a *Ay —*T; AE,=5V,+W-nél
jelenik meg.
Ezt kévetGen a spin-pélya csatolast Hgso=(CLS alakban figyelembe véve a 6.4.

abran bemutatott nivoszerkezethez jutunk. A spin-palya kolcsonhatas ezen alakja
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szigorian véve csak teljes forgas szimmetria jelenlétében igaz, viszont ezen szé-
molas soran a tetraéderes kornyezet hatasat csak a kristalytér allapotok meg-
hatarozasanal vettiik figyelembe. Az oszcillator erGsségek ardanya megegyezik a
6.4. abran feltiintetett megfelel6 dip6l matrixelemek négyzetének aranyaval. A
kiilonb6z6 cirkularis fotonok gerjesztései eltéré erdsségiliek a spin-palya csatolas
altal meghatérozott nivokon beliil: AS~2S, ezért paramégneses nem-diagonalis

spektrumot varunk.

T, LS ]

6.4. abra. Co®* don alapdllapota és azonos spin multiplicitdsi (25+1=4) gerjesz-
tett dllapotai tetraéderes kristdlytérben. A *As alapdllapotban hdrom lyuk taldlhato
a Ty nivon, melyek kozil egyet az E szintre gerjesztve kapjuk *Ty és * T, dllapo-
tokat, amelyeket kozott a Coulomb kdlecsénhatds okoz felhasaddst. Ezt kévetden
a spin-pdlya kélcsonhatdst (Hso=CLS) figyelembe véve rendre a fenti energia ki-
lonbségeket kapjuk, majd ezen 1j szinteket a kicserélddési tér tovabb hasitja. Fel-
tettem, hogy alacsony hdmérsékleten csak a legalacsonyabb energidji dllapot van
betoltve. Az arrol induld gerjesztések relativ oszcilldtor erdsségeit a cirkuldris dt-
menetek alatt dbrazoltam. A mdtrizelemek szamitdsdt Penc Karlo végezte [45].

Az alacsony hémérsékleten, T=10 K-en felvett MOKE spektrumokat a fent
bemutatott mikroszkopikus modell alapjan illesztettem. A szabad paraméterek

szaméat minimalizalando, feltételeztem, hogy a spin-palya kdlcsonhatés altal 1ét-
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rehozott 3-3 nivot tudom a spektrumban megkiilonboztetni. Ez az egyszertsités
azzal a feltételezéssel egyenértéki, hogy az oszcillator erdsség kiilonbség jelen-
tGs, mely konzisztens mikroszkopikus modelliinkkel. Egy-egy dtmenethez tartozo
oszcillator leirdsdhoz az alabbi diagonalis és nem-diagondlis vezet&képességet hasz-

naltam:

—wjw

o= (8 S_ )
Oz ( ++ )wjz-—(w—i—i’y)Q (67)
j S_— 54 wjw
0-$ — N 9
v 2 w?- — (w+17)?

ahol w; az oszcillator frekvencidja, v pedig az inverz élettartam. Az oszcillator
ergsségeket a modell dltal meghatarozottnak tekintettem. Végiil figyelembe kellett
vennem, hogy szigetel§ anyagunk magasabb energianal (E>2,5 eV) felléps sav-sav
atmenetei miatt a teljes optikai valaszt nem tudjuk a harom oszcillatorral leirni.
Ennek hatasat a diagonéalis spektrumbol szamitott hattér dielektromos allando, €.,
irja le. Igy hat-hat paraméterrel illesztettem a két d-d atmenet méagneses-optikai
jelét, ezen paraméterek a harom oszcillator frekvencidja, valamint inverz élettar-
tama. Megjegyzem, hogy bar az elméleti szamolés a spin-péalya kdlcsonhatashoz
tartoz6 finomszerkezet meghatarozasaval lehetévé tette volna, hogy mindkét d-d
atmenet esetén a szabad oszcillator frekvencidk szaméat eggyel csokkentsiik, az il-
lesztésnél ezt nem vettem figyelembe és (-t a két széls6 oszcillator energidjanak
kiilonbségébdl hataroztam meg. A komplex Kerr-szog a fenti tobbkomponensii

Lorentz modellben:

QKerr + Z.T]Kerr = ’ - . (68)

Az illesztés eredménye a 6.5. abran lathato, a kapott paramétereket pedig a
6.1. tablazatban foglaltam ossze. Az *Ay, —*T, atmenet illesztésébdl, a pontos
mikroszkopikus modell hidnyaban, a finomszerkezetre vonatkozéan nem tudunk
kovetkeztetéseket levonni, segitségével azonban a kristalytér felhasadast megad-
hatjuk: BEenye—225522 1 3940,05 eV. Az *Ay; —*T; atmenetre jol illeszkedik

az elméleti gorbe, segitségével a spin-palya csatolas és a Coulomb kdlecsonhatést
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6.5. abra. A Co*t ion *Ay —*T, és *Ay —*Ty dtmenetének illesztése a 6.8.
egyenletben mutatott tébboszcillator modellel.

jellemzé W paraméter értékét meghatérozhatjuk, ami (=0,098+0,008 eV-nak és
W=0,5540,02 eV-nak adodik. A kristalytér felhasadas és a spin-palya csatolas
paramétere kozotti kiilonbség tobb mint egy nagysagrendnyinek adodik, igy a mé-
rési eredményekkel konzisztens AEg.,s; > ¢ modell feltevés, és az energia skalak
kozti kiilonbség alatamasztja a Co®T ionnél kisérletileg tapasztalt palya momen-
tum kifagyast. Szabad Co?* ionban a *T,-*T; felhasadas értéke W=0,73 eV, a
spin-palya csatolas pedig (=0,022 eV [43]. A spin-palya csatolas novekedéséért a
kristalytér potencial gradiense lehet felelgs, mig *To-*T felhasadas csckkenését a
ligandumokkal torténd hibridizacio magyarazhatja. Hasonlo FeCryS, krom spinel-
len végzett optikai mérésbdl ismeretes, hogy az azonos f6kvantumszami, szintén
Atmenetifém Fe?' ion spin-pédlya paramétere (—0,068 eV, mely kozeli az altalam
mért értékhez [37]. A két spinell kozotti eltérés oka a rendszamok kiilonbozs-
sége és a kiilonboz6 anionok miatti eltérG hibridizacio lehet. Kobalt adalékolt
ZnO félvezetSben a Co*™ ion elsé kozelitésben szintén tetraéderes kornyezetben
helyezkedik el. A spin-péalya paraméter (=0,053 eV [40], mely mintegy 60%-a a
CoCry0y4 esetén tapasztalt értéknek. Habéar a két anyagban a kobalt ion toltésal-
lapota és a lokalis kristalytere azonos, a kiilonbséget konnyen okozhatja az eltérd
kobalt-oxigén tavolsag, valamint a ZnO-ban jelenlévé trigonalis kristalytér [40].
A spin-pélya csatolas értéke tovabbi anyagokban, melyekben Co?T ion tetraéde-
res kornyezetben helyezkedik el: HgGas_,In,Ses:Co esetén (=0,041-0,044 eV [41],
CdSe:Co esetén (=0,044 eV [42].
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6.1. tablazat. Co®" ion d-d Atmeneteit jellemz6 paraméterek

Wo Y
Ty | 0,783 | 0,88 | 0,913 | 0,0025 | 0,022 | 0,016
Ty | 1,865 | 2,02 | 2,06 | 0,046 | 0,03 | 0,03

A fenti modell alapjan felvetédik a kérdés, hogy a Cr3' ion d-d atmenete,
miért nem okoz hasonldéan nagy mégneses-optikai effektust az E=1,7 eV energia
tartomanyban. Az irodalom szerint a Cr®* ion spin-péalya csatolasa oktaéderes
kornyezet esetén példaul KMgF3-ban mindossze (=0,009 eV [46]. A bevezet&ben
emlitetteknek megfelelGen, a magneses-optikai aktivitas feltétele a spin-palya csa-
tolas, tehat a Co?" ionhoz képest legalabb egy nagysigrenddel kisebb csatolési
allando a MOKE gyengiilését okozhatja.
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6.6. bra. Az dbran a CoCry Oy nem-diagondlis vezetdképesség spektrumdnak va-
l6s és képzetes része ldthato a Co*™ ion d-d dtmeneteinek kornyezetében. A két
spektrumot a mikroszkopikus modell, illetve az illesztett paraméterek alapjdan fél-
empirikus modon szdmitottam.

A, —4T, dtmenet esetén a legalacsonyabb energian 16v6 rezonans cstcs, a
tobbi oszcillitorhoz képest egy nagysigrenddel kisebb inverz élettartamot mu-
tat. A jelenség kielégit§ leirasat pontos mikroszkopikus modell adhatja, itt csak
azt jegyzem meg, hogy hasonlo kristalytérben megjelend gerjesztések esetén is-
meretes, hogy spin vagy palya tiltott atmenetek élettartama tébb nagységrend-
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del is meghaladhatja az els6rendben megengedett dipol atmenetekét [43]. Végiil
6.8. egyenlet altal leirt tobbkomponenst Lorentz oszcillator modell alapjan ki-
szamitottam a nem-diagondalis vezetSképességet, amely a 6.6. abran lathato. Az
1Ay =T, atmenet rezonéns csiicsa kiugréan nagy Im(o,,)=155 Q 'em™! nem-
diagonalis vezetGképességgel rendelkezik, amely a kis csillapitas miatt a diagonalis
spektrumban is jelenlévd éles struktiranak koszonhets. Ezt a csticsot, valamint
a tobbi disszipativ jellegi struktirat a képzetes részben figyelhetjiik meg, tehat a
spektrum paramégneses, mely 6sszhangban van azon illesztési feltételezéssel, hogy

az atmenetek oszcillator erdsségének kiilonbsége relevans.

S (a.u.)

. . . . ?§n
0 20 40 60 80 100 120
T (K)

6.7. abra. Az dbran a CoCry Oy domindns mdgneses-optikai gerjesztéseinek hdmér-
sékletfiiggését lathatjuk: a kék szimbolumok mutatjak az E=0,78 eV-o0s rezonancia
oszcilldtor erdsségét, mig a *Ay —* Ty dtmenethez, E=2,06 eV-ndl tartozé Kerr
rotdciot piros pontok jelzik.

Az alacsony energids rezonancia oszcillator erGsségének hémeérséklet fiiggése
a 6.7. abran lathat6. Béar alacsony hémérsékleten az oszcillator erdsség nem
valtozik, a T. kritikus hémérséklethez kozeledve a ~y csillapitéasi tényezd néveke-
dése a magneses-optikai aktivitas latszolagos gyengiilését okozza. A hémeérsékleti
gerjesztések hatasan til, melyek lecsokkentik a végallapot 1/ élettartamat, meg-
figyelhetjiik még a rezgési modus folyamatos lagyulasat is, ami feltételezhetGen a
racsallando lassu novekedésének a kivetkezménye. Azonban az atalakulas kozvet-
len kdzelében, T=80 K {olott, a cstics alatti teriilet erds csékkenést mutat, majd a

paramagneses fazisban az oszcillator erdsség teljesen eltiinik. A magneses-optikai
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Kerr-effektus hémérsékletfiiggése, az altalanos bevezetében emlitettel szemben,
nem kdveti a magnesezettség homérsékletfiiggését, nem adja vissza az abban T=60
K alatt tapasztalt erdteljes csokkenést (2.3. abra). Azonban a hozza tartozd at-
menet kezd6- és végallapota is a Cot ionon van, ezért a MOKE-nek ezen ion méag-
nesezettségével kell aranyosnak lennie, amely ferrimagneses anyagoknal gyakran
el6forduld moédon, nem azonos a teljes mégnesezettség hdmérsékletfiiggésével. Ha-
sonld hémeérsékletfiiggést tapasztalunk ha a A, —4T; Atmenet magneses-optikai
aktivitasat az E=2,06 eV-nal megfigyelt Kerr elfordulassal reprezentaljuk. Tehat
ilyen dtmenetek esetén a magneses-optikai Kerr-effektust ion szelektiv magnese-
zettség mérésre hasznalhatjuk.

Osszegzés képpen megallapithatjuk, hogy a gigantikus magneses-optikai jel oka
a kovetkezs: a magneses Co?T ion inverzi szimmetria sérts kristalytérbe keriil,
ezért atomi d-d &tmenetei rezonanciaszeri optikai és magneses-optikai gerjesztése-
ket eredményeznek, melynek kévetkezménye a szigetel anyagokban egyediilalloan

nagy Kerr elfordulas [37].



7. fejezet

CuCrsSe; magneses-optikai

tulajdonsagai

7.1. CuCrySe; MOKE spektruma

A CuCrySey MOKE spektruma szobahémérsékleten E=0,6 eV energiatol is-
meretes az irodalomban 47|, azonban ezen mérésekbdl is kittinik, hogy alacsony
energian tovabbi jelentds mégnes-optikai gerjesztések vannak jelen. Ezenkiviil a
magneses-optikai Kerr-effektus dc megfelel§jének, az anomalis Hall-effektusnak
bevezetében is emlitett szokatlan viselkedése miatt, els6dleges célom volt a kisér-
letek alacsony energias tartomanyra valo kiterjesztése, egészen E=80 meV-ig.

Az altalam vizsgalt CuCroSey egykristaly mintakat prof. Y. Tokura csoportja-
ban szintén CV'T modszerrel novesztették. A mégneses-optikai spektrumot B~0,2
T-ban mértem, amelynek iranya megegyezett a CuCrySey [111] konnyi magnese-
zési iranyaval [36]. Ekkora magneses térrel T=2 K-en u=25up/k.e. magnese-
zettséget lehet elérni, ami a szaturaciés magnesezettség fele [36]. A T=10-300 K
tartomanyban szamos hémérsékleteken rogzitett MOKE spektrumok a 7.1. dbran
lathatoak. E=1,5 eV alatt tobb markans struktirat is megfigyelhetiink, melyek
koziil a dominadns E~1 eV koriil az ellipticitisban megfigyelhet6 cstics. Ennek
értéke mas, kozismert magneses anyagokkal Gsszevetve szokatlanul nagy, T=10
K-en eléri az nger ~ 2°-0t.

A CuCrySey Gsszetett Kerr spektruménak pontosabb analiziséhez diagonélis

spektrumat is megmértem. Reflektivitas méréseimet az E=70 meV - 4 eV tarto-

51
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7.1. abra. A CuCrySey Kerr paraméterei T=10-300 K kézott kiilonbozd homérsék-
leteken az E=80 meV - 4 eV tartomdnyban.

manyban mikroszkop alatt végeztem T=10-300 K tartomanyban kiilonb6z6 ho-
mérsékleteken. Alacsony energiak felé a reflektivitas fémeknél megszokott modon
egyhez tart, ezért Hagen-Rubens extrapolaciot R=1-a\/w hasznaltam E=70 meV
alatt. A reflektivitdst a nagy energias tartomanyban E—25 eV-ig szobahdmérsék-
leteken K. Ohgushi hatarozta meg [36]. Az igy kiterjesztett reflektivitas spektrum-
bol Kramers-Kronig transzforméacioval szamitott diagonélis vezetSképesség valos
része a 7.2. dbran lathato.

Ahogyan azt a 7.2. 4bran megfigyelhetjiik az alacsony energids fémes gerjesz-
tések jaruléka a dc ellenallas mérések eredményével 6sszhangban a hémérséklet
csOkkenésével ergsodik. Energiafiiggése azonban nem irhato le fémekre jellemzd
Drude formulaval, melynek egy lehetséges oka, hogy a reflektivitas spektrumokat
csak E=70 meV f6l6tt tudtam megmérni és ezt koveté Hagen-Rubens kifolytatéas
nem megfelel. Tovabbi eredményeimet a fémes cstics pontos energiafiiggése nem
befolyasolja. A fémes jarulékot kovetGen, E=0,5 eV és E=1,8 eV energidnal két
kisebb cstcsot, illetve E=2,7 eV energianal egy robosztusabb vezet&képesség néve-
kedést talalunk. Ez utébbi a Cr 3d—Se 4p toltésatviteli gerjesztéshez kapcsolodik.
Alacsony hémérsékleteken a fémes vezetGképességet illetve a E—=0,5 eV-nal talal-
hato gerjesztés spektrélis siulya novekszik, mig a magasabb energias folyamatoké
csokken.
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7.2. abra. A CuCrySey reflektivitdsa, illetve a Kramers-Kronig transzformdcioval
szamitott vezetdképesség valds része T=10-300 K tartomanyban kilonbozd homér-
sékleteken. A betétdbrdan dsszevetem az alacsony energids optikai vezetdképességet
a dc ellendllds mérésekbdl szamitottal. [36]

7.2. Kerr-effektus feler6sodése plazma rezonancia

kozelében

A Kerr paraméterekben E=1 eV-nal megjelené dominans struktira a plazma
rezonancia kovetkezménye [30]. A reflektivitasbol szamitott dielektromos allando
valos része, E=1 eV energianal elGjelet valt. Ez definidlja a plazma frekvenciat.
A jelenség részletes megértéséhez vizsgaljuk meg a 3.10. kifejezés nevezdjét és
szamlalojat. A 7.3. abran lathaté nem-diagonalis vezetGképességben E=1 eV

energianal szamottevs struktira nem talalhato.
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7.3. abra. A CuCrsSey nem-diagonalis vezetGképessége, melyet a mért diagonalis
illetve Kerr spektrumokbol a 3.10. egyenlet alapjan szidmitottam.

Azonban a nevez6 reciproka E=1 eV-nal erds novekedést mutat (7.4. abra),
mely az Nge-ben megjelend csicsért, valamint a 0.,-ben megtaldlhato diszper-
zi6s jellegii struktaraért felelés. Ez a plazma rezonancianak készénhet6 novekedés,
melyet szamos ferromagneses fémes anyag esetén megfigyeltek [48, 49, 50] latha-
toan jo stratégiat jelent a Kerr-elforduléds erdsitésére, ami ipari alkalmazasokban

kamatoztathato.
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7.4. abra. Az abran a Kerr szoget leird 3.10. egyenletben szerepl6 kifejezés
tényezgjét lathatjuk CuCraSey esetén.
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7.3. Infravoros divergencia lehetésége atomi d-d

Atmenetekre

A CuCrySey diagonélis spektrumaban a fémes cstcsot kovets strukturakat a
CoCry04-hoz hasonlban, és az XMCD vizsgalatokkal &sszhangban a kovetkezo
képpen azonosithatjuk [22]: E=2,7 eV energianal megjelend nagy vezetGképesség
jarulékért a Se 4p—Cr 3d toltésatviteli gerjesztések felelGsek, mig E=1,8 eV-nal
elhelyezkedd novekedést a Cr3t kristalytérben felhasadt d palyai kézott megjelend

LO7* jon d nivojan 16v6 € ~0,07 lyuk, valamint

Ty —E, atmenet okozza. A Cu
az ion tetraéderes kornyezete miatt lehetséges a E—T, gerjesztés, ami magya-
razhatja a o,,-ben E=0,5 eV-nal megjelend csicsot. Azonban ez a gerjesztés egy
nagysagrenddel erGsebb a rokon szigetel§ spinellben, CuCr,O4-ban, megfigyelt réz
d-d atmenténél (7.5. abra). A jelenség még érdekesebb, ha észre vessziik, hogy
a Ty nivon a végallapot allapotsirtisége a fémes minta esetén kisebb, hiszen a
CuCryO4-ban a réz ion toltésallapotat a Cu®t-szal azonositottak. A CuCryOy4
egy szigetels, A =~2 eV-os tiltott savval. A benne talalhat6 Cu?' ionok miatt
racsa T=850 K-en Jahn-Teller torzulést szenved, kobos spinellbdl tetragonalissa
valik. A CuCraSey esetén megfigyelt két korabbi struktira a Jahn-Teller torzulas
miatt tovabb hasad. Az anion szelénrdl oxigénre valo cseréjével bekovetkezs fém-
szigetel§ atalakulas a bevezet&ben emlitett csokkend hibridizécié kévetkezménye.

A réz d-d atmenet erésodésének megértéséhez meg kell emliteni, hogy a Ts
savjanak tetején helyezkedik el a Fermi energia, mely a Se 4p savjaval valo hibri-
dizaci6 eredménye. Ezért gondolhatunk arra, hogy fémekben keskeny bels6 nivok-
rol a Fermi energidhoz torténd ugynevezett mélynivo gerjesztéssel allunk szemben
[51]. A jelenség lényege, hogy a nagy energias (tipikusan lagy rontgen) optikai
gerjesztés utan a mélyen fekvd atomi palyan pillanatszertien megjelend lyukat a
fémes elektronok arnyékoljak, igy a Coulomb koélcsénhatas renormélja a gerjesz-
tési energiat és megvaltoztatja a végallapotot. Ennek koévetkeztében az optikai
vezetSképességben a gerjesztési kiiszObenergianal nem egyszeri 1épcsG, hanem di-
vergencia jelenik meg, amely hatvanyfiiggvény alaku lecsengést mutat nagyobb
energiak felé. Ennek a jelenségnek a feltétele, hogy a kezdGallapot keskeny nivo,
illetve a végallapot a Fermi tenger legyen. Mivel mind a mélynivd, mind a Fermi
tenger elektronjai a Cu ionon helyezkednek el, a Coulomb kolcsonhatés igen je-

lentGs, 3d elektronok esetén nagyséagrendileg U,, ~1 eV. Azt is feltehetjiik, hogy a
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7.5. dbra. A CuCry04 és a CuCrySey szobahdmérsékleti optikai vezetdképessége,
valamint a betét dbran a CuCrySey ellendllisinak hémérsékletfiggése [36]. A
CuCrySey-ban E—0,5 eV és E—1,8 eV energidndl megjelend csicsokért a Cub7*
és a Cr*t ion d-d dtmenetei felel6sek. A réz toltés dllapota az ozidban Cut, ezért
a kristdly erds Jahn-Teller torzuldst szenved T=850 K-en, melynek kévetkeztében
az emlitett dtmenetek felhasadnak.

réz ionok E nivojan elhelyezkeds elektronok keskeny savot alkotnak. Igy ebben a
rendszerben a mélynivo gerjesztések analogiajara tamaszkodva felerGsodhet a Cu
d-d &tmenete. Az alkali fémekben megfigyelt infravoros divergencia esetén a mély-
nivo gerjesztés tipikusan az E=12-32 eV energia tartomanyban jelenik meg [52].
Esetiinkben azonban az inverzidsérts kristalytér egy joval kisebb energias egyion
atmenetet tesz megengedetté, ami kiilonleges alkalmat ad az infravords diver-
gencia infravoros tartomanyban vald észlelésére. Ez a tendencia a nem-diagonalis
vezetSképességben is tiikrozddik, hiszen E=0,5 eV-nél tapasztaljuk a dominans ja-
rulékot, melyhez diamégneses jelalak tartozik (7.3. abra). Ez a dominéns jarulék
Re(04,)=150 Q7 tem ™, mely a CoCryQy legkisebb energién 1év6 rezonancidjanak
nem-diagonalis vezetGképességével dsszemérhetd, azonban a hozzatartozo dtmenet
ergssége joval nagyobb, hiszen az élettartamokban két nagysagrend eltérés van.
Egy nem kizarhaté alternativ magyarazata a jelenségnek, hogy CuCryO4-hoz
képest, amelyben az oxigén 2p savja a Fermi energia alatt helyezkedik el, a
CuCraSes-ben a Se 4p sav a Fermi energiahoz keriil, igy megengedetté valik a

Cu E—Se 4p toltésatviteli gerjesztés. Ezen folyamat az O 2p—Cr 3d gerjesztés-
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hez hasonléan, szintén nagy oszcillator erGsséggel rendelkezhet. A szelén 4p sav
W=3-4 eV savszélességének [22] koszonhetGen egy ilyen toltésatviteli gerjesztés
esetén joval szélesebb strukturat varnank. Azonban a ~0,23 lyuk szelén ionon-
ként azt jelenti, hogy a sav =~0,15 eV-tal nyulik a Fermi energia folé, ami az
atmenet szélességével Gsszhangban van (7.2. abra).

A CuCrsSe; magnesezettsége a szobahdmérséklet alatt allando [36], ennek
megfelelGen a méagneses-optikai spektrum, a fémes gerjesztések tartomanyat ki-
véve, kismértékld valtozast mutat, melyet jol reprezentil a d-d atmenetekhez
tartoz6 nem-diagonéalis vezetGképesség valds részének hémeérsékletfiiggése. Ezzel
szemben az alacsony energias tartomanyban a nem-diagonéalis vezetSképesség erds
hémeérsékletfiiggést mutat, mely markans kiilénbséget a 7.6. abra szemlélteti. Ez
utobbi tartomény tehat nem koveti a tombi magnesezettség homérsékletfiiggését:
a nem-diagonalis vezetGképesség valos része az anomalis Hall-effektus mérésekkel

osszhangban a hémérséklet csokkentésével csokken [24].
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7.6. abra. A CuCrySey fémes tartomdnydban illetve E=0,5 eV-ndl lévd gerjeszté-
seinek homérsékletfiiggése.



8. fejezet
ésszegzés

Diplomamunkam soréan a Tokyo Egyetemen részt vettem egy szélessavi (E=80
meV - 4 eV), modulacios technikan alapuld, méagneses-optikai Kerr-effektust
(MOKE) detektalo spektrométer megépitésében. A széles energia tartomany el-
éréséhez mozgathato tiikrok segitségével Osszekapcsoltunk, és kozos fényitba al-
litottunk egy Fourirer transzformécios (FT-IR) és egy monokroméatoros (garting)
spektrométert, melyek kozott ~0,8 eV kérnyékén lehet valtani. Modulacios tech-
nika alkalmazasaval egyszerre mindkét magneses-optikai Kerr paramétert #1073
fok pontossaggal meg tudjuk hatarozni a teljes spektralis tartomanyban. A ki-
fejlesztett rendszerrel optikai kriosztat segitségével T—=10 K és szobahdmeérséklet

kozott végeztem méréseket krom spinelleken.

8.1. Uj tudomanyos eredmények

COCI"QO4

e Széles hémérséklet tartomanyban, T—10-120 K, megmértem a CoCryO4
MOKE spektrumét, illetve szobahdmérsékleten a diagonalis optikai veze-
tGképességét. A diagonalis vezetGképességben, valamint a T.= 93 K-es fer-
rimagneses atalakulas alatt a MOKE spektrumban harom markans strukta-
rat figyeltem meg. E=0,8 eV energidnal megjelend optikai gerjesztések koziil
egy keskeny rezonans atmenet dominal, melyhez gigantikus, Ox¢..—12° Kerr
elfordulas tartozik. Tudoméasom szerint ilyen nagy Kerr rotaciot szigetel6

anyagokban még nem talaltak. Az E=2 eV-nal 1év6 gerjesztések szintén

28
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nagy Oger—1-2° Kerr elfordulast mutatnak. Tovabbi jelentékeny magneses-
optikai aktivitast tapasztaltam E=3,5 eV-nal, melyet az O 2p—Cr 3d tolté-

satviteli gerjesztéssel azonositottam.

e Szimmetria megfontolasok alapjan megmutattam, hogyan lesz megengedett
az inverzi6 szimmetriat sérté tetraéderes kornyezetben a Co®* ion kristély-
térben felhasadt d palyai kozotti gerjesztés, amely az E=0,8 eV és 2 eV kor-
nyékén tapasztalhatd optikai és mégneses-optikai gerjesztésekért felelgs. Ezt
kovetGen a magneses-optikai gerjesztések finomszerkezetét felbontva, Penc
Karlo részletes szamitéasai alapjan [45], a mérési gorbéket egy tobbkompo-
nenst oszcillator modellel illesztettem, melyb&l meghataroztam, hogy a kris-
talytér felhasadas E.,s:=1,39 eV, valamint a spin-palya csatolas (=0,098 eV
értékét. Végiil az illesztési paraméterek segitségével kiszamitottam a nem-

diagonalis vezetGképességet.

e Kihasznilva, hogy a Co?t d-d atmeneteinek kezdd- és végallapota azonos
atomon van (egyion gerjesztés), a Kerr-effektus segitségével meghataroztam

a Co®™ mégnesezettségének homérsékletfiiggését.
CuCraSey

e Az altalam vizsgalt masik ferrimagneses spinell a CuCrsSey elektromos ve-
zetd, T.=450 K alatt kollinearis ferrimagneses rendet mutat. MOKE spek-
truma mellett széles hGmérséklet tartomanyban, T=10-300 K, megmértem
a minta reflektivitasat is. Az anyag jelentés magneses-optikai aktivitéast
mutat, ami E=0,5 eV és E=1 eV energianal, ng...—0,6° illetve 1,9° Kerr
ellipticitast eredményez. A diagonéalis vezetSképesség spektrumban, az ala-
csony energids fémes tartomanyt kovetGen E=0,5 eV, E=1,8 ¢V és E=27 ¢V
energianal latunk erds atmeneteket. Az irodalom alapjan az E=1,8 eV-os
és a E=2,7 eV-os gerjesztéseket a Cr3™ d-d atmenetének illetve a Se 4p—Cr
3d toltésatviteli gerjesztések tulajdonitottam. A diagondlis spektrum és a
Kerr paraméterek ismeretében meghataroztam a nem-diagonalis spektrum-

ot, amely E=0,5 eV-nal kiugréan nagy vezetGképességet mutat.

e Tekintettel arra, hogy E=1 eV kornyékén a nem-diagonalis vezetSképesség
nem szamottevé a Kerr paraméterekben ezen az energian megjelend domi-

nans struktarat a Kerr-effektus plazma rezonancia kiévetkeztében torténé
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feler6sodésével magyaraztam. Hasonlo erGsitést megfigyeltek szamos ferro-

méagneses fémes rendszer esetén a plazma él kozelében [30, 48, 49, 50].

e Az E=0,5 eV-nal mind a diagondlis mind pedig a nem-diagonélis spektrum

optikai dtmenetéért a Cut07+

ion tetraéderes lokélis kristalytér altal meg-
engedett d-d atmenetei felelgsek. A varakozasokkal ellentétben az atmenet
erGssége erételjesen novekszik a Cu®™ ionokat tartalmazé szigetelS spinell-
ben, a CuCryO4-ban tapasztalthoz képest. A jelenség magyarazatara két le-
hetéséget vazoltam. A kristalytérben felhasadt Cu 3d nivok koziil Ty éppen
a Fermi energidhoz esik, igy lehetséges, hogy a rontgen tartoméanyban koz-
ismert, mélynivo gerjesztésekkel analog folyamat vezet a fenti jelenséghez.
Ez azt jelenti, hogy a korabban csak lagy rontgen tartoményban tapasztalt
infravords divergenciat az infravords tartomanyban figyelhetjiik meg. A méa-
sik magyaréazat lehet a végéllapot allapotstiriiség novekedése a szelén 4p sav
Fermi energidhoz tolodasaval, minek koszonhetGen Cu E—Se 4p toltésatvi-

teli gerjesztés is lehetségessé valik.

e Alacsony energids, E=80 meV-ig kiterjesztett MOKE méréseimnek koszon-
hetGen megfigyeltem, hogy a fémes vezetés tartomanyaban a nem-diagonalis
vezetGképesség homérséklet fiiggése eltér a spektrum tobbi részén tapasz-
talttol, ellenben az irodalomban kozolt anomalis Hall-effektus mérésekkel
Osszhangban a hémérséklet csokkenésével csokken. Ez azt jelenti, hogy az
anomalis Hall-effektus empirikus leirdsanal széles korben elterjedt o, ocM
aranyossag nem teljesiil, hiszen a tombi magnesezettség szobah&meérséklet

alatt valtozatlan.
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I. Fuggelék: T; és Oy, csoport

karaktertablaja

T4 csoport karaktertablaja

E | 8C3 | 3Cy | 6S4 | 604 || Invaridnsok
A 1] 1 1 1| 1 | x> y?tz?
Ay | 1 1 1 -1 -1
2
3
3

E -1 2 0 0 || {3z%1r?, x*-y?}
T
Ty

-1 -1 1 {Xa Y, Z} {Xy, Yz, XZ}

Oy, csoport karaktertablaja

E|[8C3|3Cy | 6Cy |6Cs| 1 |8Sg | 30y | 604 | 6S4 Invariansok
A1t [t 11 1]t ]1]1]1 X2 4 y2 + 22
Ay |1 1 -1 -1 (1 1 -1 -1
E, [2| -1 2 0 0 [ 2-1 | 2 | 0] 0 |{32%2-1x%*-y?}
Ty | 3 -1 -1 31 0 -1 -1
Toy | 3 -1 1 -1 (3]0 | -1 1| -1 {xy, xz, yz}
A |1 1 1 -1 (-1 -1 -1 -1 -1
Aou | 1] 1 -1 A -1 4
E, | 2] -1 2 0 0 |-2 210 0
Ty, | 3 -1 | -1 -3 1 -1 {x, v, z}
Toy | 3 -1 1 -1 (-3 1 -1 1
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II. Fuggelék: d elektronok
hullamfiggvényei tetraéderes

kristalytérben

T nivo:
o [xy)=Y3%Yy*
o [yz)=Y3 +Y;!
o |xz)=YJLY,!
E nivo:
o [xX*-y?)=Y3P Y57
o 3502 —Y!

Y]" - a gombfiiggvények szokasos jelolése
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ITI. Fuggelék: Az alkalmazott

miiszerek

Energia tartomany Fényforras Polarizator PEM
MIR Thermo Nicolet Wire grid Hinds I1/ZS50

0,1-0,8 eV FT-IR ZnSe
NIR Jasco garting Glan Thomson | Hinds I/CF50

0,7-1,6 eV spectrometer CT-25C CaFy CakFsy
VIS-UV Jasco garting Glan Thomson | Hinds I/CF50

1,4-4 eV spectrometer CT-25C CakF, CaF,

Detektor Meéréelektronika

MCT: Kolmar KV104-1-A-3/12
InSh: Kolmar KISDP-1-J1/DC

Lock-in: SR&830

InGaAs: ThorLabs DET410

Lock-in: SR830, Signal Recovey 7280DSP
Dc voltmérs: Keithley 2182

Photomultiplier

Lock-in: SR830, Signal Recovey 7280DSP
Dc voltmérs: Keithley 2182
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