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Fizika magnetizma

« Medudjelovanje na atomskoj razini

¢ Heisenberg, Ising, Fermijeve tekucine, Hubbard
& osnovno stanje, pobudenja
¢ lokalna gustoca spina, saturacija, toplinski kapacitet

+ Magnetska svojstva mezoskopskih magneta (1004 ...)

< Irelevantna atomska razina
¢ slaba medudjelovanja: anizotropija, magnetski dipoli,
defekti, nedistoce, ...

« Makroskopski magneti



Mikromagnetizam

JednadZba gibanja:

OM . OE
T — M x —=
ot e oM

« Opis | do dimenzija nekoliko konstanti resetke

¢ ravnotezna konfiguracija
¢ gibanje domenskih zidova
¢ feromagnetska rezonancija
& spinski valovi



Makroskopski magnetski moment

Jako medudjelovanje izmjene

+ ukupni magnetski moment 1000 atoma ponasa se kao
jedinstvena velic¢ina

M@'Mj — M]M@ — Qi/LBGijkMk

« makroskopskim mjerenjem moguce je odrediti M



Kvantno tuneliranje
Tuneliranje makroskopskog M izmedu klasi¢nih stabilnih
konfiguracija
+ Razlozi paznje

¢ kvantna mehanika na makroskopskoj razini?
¢ magnetski instanton

« Prepreka 7
O e_lef/h

& magnetizacija moze postati " laki” objekt za tuneliranje
Makroskopsko kvantno tuneliranje (MQT):

Caldeira & Leggett, PRL 46 (1981) 211



Tuneliranje

WKB: T = Ae P
A~ w,

B = 2| fabpda:]/h

X kBT < hwo



Tuneliranje

WKB: T = Ae P
A=~ w,

B = 2| fabpda:]/h
kBT < hwo

T =11
56 aU
Lr = ox



Monodomenske cestice

« Heisenbergovo medudjelovanje

O €op = 1eV - matr.el.prekl.v.f.

& vjerojatnost okretanja e €ex/T
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Monodomenske cestice

« Heisenbergovo medudjelovanje

O €op = 1eV - matr.el.prekl.v.f.

& vjerojatnost okretanja e €ex/T

« Anizotropija

& okretanje M
& simetrija 1 osl
~ 2
<> ean Y (U/C) * eex

« Potvrdeno eksperimentima



X € =

o' >1Tp ...
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Promjena smjera M
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superparamagnet
... blokiranje spina



Promjena smjera M

IO

T

o 1" >1p ... superparamagnet
o T <1p ... blokiranje spina

« Tuneliranje



RjeSavanje problema

&M T OE
ot — VM X5
(M, 8, ¢): M — (M sin 0 sin ¢, M sin 0 cos ¢, M cos 6)
dp v OE d8 _ v OFE
dt ~  Msinf060’>dt  Msinf 0¢

L=pi—E(x,p) = %qb cost — E (0, ¢) + df(jt’¢)

. __QE - _ O0E p_ M
x_g_pap__%af__

I=[dtL= [dt(X(cosd — 1) — E(6, ¢))

lzracunavanje eksponenta tuneliranja ...



Modeliranje energije E (6, ¢)

« Jednoosna anizotropija u Z smjeru u transverzalnom
magnetskom polju u X smjeru

o E =V (Ksin®6 — HMj;sin 0 cos ¢)

« X-Y ravnina lakog magnetiziranja 1 X os lakog magne-
tiziranja | primijenjeno magnetsko polje u -X smjeru
o B = kJ_MZQ— ]CHM:?—I—MmH —
= V(K cos’ — K| sin” @ cos? ¢ + MyH sin 6 cos ¢)

Ra¢unamo: ¢(7), 0(1), T, T, ...
Chudnovsky & Gunther, PRL 60 (1988) 661



Jednoosna anizotropija i polje
E=—-kM? - M,H, — M,H, =
= —H,M(5co8*0 + h, cos@—l—hxsmﬁcosﬁ)
H, =2kM,h;, = H,; ,/H,
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he = (sin®3 0y + | cos?/3 0y|) =3/



RjeSavanje problema

+* Promatramo: h = h.(1 — ¢)
+ Uvodimo: 0 = 0 — 6,
+ Djelovanje: I = —thd’F[E

+ Euler-Lagrange jednadZbe (ekstremalne trajektorije)

o Instanton: rotacija M ispod barijere (spori instanton)

I

+ Integracija po putanjama: [ D{¢(7)} | D{cosO(T)}e”



RjeSenje problema

Ekstremalna putanja:

s O(T) = —52
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14|ctgfg|2/3 ¢

+ Konstanta: wy = (6¢)

3 T T T T T T T T
25
o
o
m 15[ .
(7]
o
alk |
05 1
o . . . . . . . .
20 100 110 120 130 140 150 160 170 180
theta

* Ekspongnt tuneliranja:
B — 165%365/4‘(3@91{’1/6



"Kvantna” temperatura

NS

+ Prijelaz: B ~

Tc/TcO

0 | | | | | | | |
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Eksperimentalna perspektiva
« Slobodni parametri: 0y, e=1— H/H., T

« T.oc Hy, T ox e1/%
« H, =1T, e = 1073, T.(135°) =~ 30mK

« ' oc 1011s—1.¢= 5B

o B < 25 — 30 = tuneliranje prebrzo i tesko primjetljivo
o B > 30 — 35 = metastabilno stanje traje znatno dulje od

eksperimenta
o B ~ 30: mjerljivo MQT

x+ e~107% = 5 ~3.10%
Drugi: K|, K| ~10° —10%rg/cm?, S ~ 10 — 10°, T, ~ 1K



Tuneliranje Neéelovog vektora

—_—
e

« VecCa anizotropija | izraZzenije tuneliranje nego kod FM

« Detekcija nekompenziranih spinova
K
b

«+ I' = | cos(sm)|woe ™ \/QMK”W

w() — 2,7 m2—|—2XJ_KJ_

« T, ~ ,uB\/HHHex, (nekoliko K)

+ Tuneliranje 10° — 10* magnetskih atoma



Makroskopska kvantna koherencija (MQC)
A = hl

| 0) =5 1)+ 1)

. F I =H0n -1

%4 T (M(t) - M(0)) = M2 cos(I't)

« Rezonantna apsorpcija pri AC polju od w =T

+ Medudjelovanje M i okoline unigtava koherentne oscilacije

« Sto veca makroskopnost, to lomljivija koherentnost (I ~ 1s™ 1
medudjelovanje 10~ 1°eV)

+ Antiferomagnet - dobar kandidat za MQC (100 atoma, nisko polje
| temperatura)

« Nekoherentno tuneliranje nije tako osjetljivo na medudjelovanje s
okolinom



Eksperimentalne €injenice i tuneliranje

+« Nanomagneti
¢ Jednodomenske magnetske nanocestice
& Jednomolekulski magneti

« Magnetska svojstva

& magnetska histereza
o m(T)
o relaksacija m(t)



Magnetska histereza i FC-ZFC razdvajanje
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Ferritin
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Tejada & Zhang, J.Phys.:Condens.Matter 6 (1994) 263



In(t) relaksacija
« Univerzalnost: sustav u kriti¢nom stanju

& 1 kod monodomenskih ¢estica

« Raspad metastabilnih stanja: jedini opis sporih relak-
saclja

« Model: nailazak na sve vecCe barijere

U
o U = Upy(l — E) dé\f o e~ T )
o M(t) = M(ty)(1 — ln to)

¢ magnetska viskoznost. S = M%to)a?%>




Magnetska viskoznost

e s Tejada & Zhang,
| J.Phys.:Condens.Matter
6 (1994) 263

* 5 o T prestaje vrijediti

« S postaje konstanta ispod odredene temperature

« Tuneliranje



Problemi s nanocesticama

Le

L
nr._ —"&f 0l
Rl L T T

+ Raspodjela po veli¢inama
oU =KV
KV

O T = Tope kT
« Raspodjela po oblicima www. |ps.u-psud.fr

« Kako uoditi tuneliranje?

« lzvedba aparature (7,.(180°)7)



Jednomolekulski magnet
[Mnlg(CH3COO)16(HQO)4012] 2CH3COOH 4H20

-

sinteza: T.Lis, Acta Crystallogr. B
36 (1980) 2042

.’x 1 bistabilnost: Sessoli, (Gatteschi,

Caneschi, Novak, Nature 365 (1993)

141
+ Tetragonska reSetka (a = 17,324, c = 12,39A)

* Spin molekule: 8.2 — 4 % = 10 (i do 50K; jako
medudjelovanje izmjene)
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+ Visoka magnetska anizotropija



Magnetska histereza

A

m[emul]

+ Ispod 3K blokiran spin

x 1znad 3K superparamagnet
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"FC i ZFC krivulje”
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Relaksacija magnetizacije
« Ansambl

*Sz—> 2331

0.20

0.18} e
ERel H=0 1T 1

M

= 0 . - 4
9,014 | (M= Mo(1 —€ _/T) __
= - 1 ZFCRel | Arrhenungcl))va aktivacija:

| ——ZFC Relfit ' 7 = mpe kT

0.10L 2 1.10Ts

LLIJone! D/k=0,61K

T 20K 10K 7K 5K 4K | 36K | 3K | 2K | 1K
7 || 44 pus | 0,093ms | 1,23ms | 0,042s | 0,88s | 7,8s | 140s | 43d | 2Tg




Kvantna histereza
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« Relaksacija brza pri nekim poljima

« Rezonantno tuneliranje?
+ Friedman, Sarachik, Tejada, Ziolo: PRL 76 (1996) 3830
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Proces magnetiziranja
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Hamiltonijan
« H=—DS2—gupH.S,— gupH,S, — C((ST)*+(57)%)

« D/k=0,61K, C'/k =0.03mK
+ Svojstvene energije: £ = —DS? — gupH.S.
« Nedijagonalno medudjelovanje
o dipolna polja (100G)
o nuklearna polja (500G): nasumi¢na (usrednjenje 100-
200G)
& anizotropija
¢ spin-fonon




Rezonantno tuneliranje
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Hernandez et al, PRB 55 (1997) 5858



Rezonantno tuneliranje
monotono | nemonotono

T, [K]

B measured

calculated

« H, mijenja barijeru

« H, ostvaruje rezonanciju



Rezonantno tuneliranje

1"'1 | : | ! I H F f 12

Hernandez,

% Zhang, Luis,
Bartolomé,
Tejada, Ziolo,
Europhys.Lett.
35 (1996) 301
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Landau-Zener pristu

« Tuneliranje S, izmun—m

. T A2
o di
¥ Ppp=1—¢ BTG




Mehanizam prijelaza

« Transverzalno polje utjece na tuneliranje
_ 2D (S+m)HW(S—m)! ~Hy\m'—m
X Aemm’ — [(m’—m—l)!]z . \/(S—m/)!(S—Hn) (2D)
o Garanin i Chudnovsky: PRB 56 (1997) 11102

_ 1 1
<> Aémm/ — 2Vm m_|_1€ 1 — € Vm_|_1 m_|_2€ 2 — Em_l_l Vm/_l’m/

& Vinmt1 = (m|HySy|m+1) = 2H,/S(S +1) — m(m + 1)

—m,m’ 10 9 8 7 6 5 4 3 2 1

r 2,1E-45 1,1E-37 | 1,7E-30 1,2E-23 | 3,7E-17 | 4,7E-11 | 2,3E-5 | 3,5E0 | 1,1E5 | 3,2E8




Termicki potpomognuto tuneliranje

Arrhenius + rezonancija
naseljenost + brzina tuneliranja

u H=0T

o
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ol |

Elkg [K]




Termicki potpomognuto tuneliranje

Arrhenius + rezonancija
naseljenost + brzina tuneliranja
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NesSto tu nedostaje ...

+ Problemi

o H, preslabo
& odstupanje od M x e~
¢ "smjesa dvaju uzoraka” 7

t/T



e e
Dislokacije

Edge dislocation Screw dislocation
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« Glavni razlog tuneliranja: dugodosezna izobli¢enja
« Lokalno zakretanje osi anizotropije

« Longitud. polje ima lokalnu transverz. komponentu



Magneto-elastiéno vezanje

« H=—DS? — gupH.S. + H_.

+ Garanin & Chudnovsky, PRB 65 (2002) 094423

* Him—e = g1D(€0 — €,,) (S5 — SS) + go D€y {S:, Sy} +
D((g?)eazz + g4wazz){sx7 Sz} + (9363/,2 + g4wyz){Sy7 Sz})

« ("rubna” 4" vij¢ana” )x(" transverz.” +" longitud.”)

+ H = Ho(z,iliz")

« E=9D%) i g = g8

E(S% — §%) — H,S,

r

— H,S,



Rezultat magneto-elasti€nog vezanja
+ Dobivena su "bolja” transverzalna polja

« ObjasSnjeno postojanje raspodjela rezonantnih polja i
visina barijera

R
1.0
Relaxation in activated regime
0.8 4 \ T=2K, H =0 Exact |
c=10", 107, 16" s R
M\'“H-,\.jfical crystal
emperatura prijelaza g m
" _. e
kvantno-klasi¢no Siroko T
N T i
« raspodijeljena ' e ®



Drugi jednomolekulski magneti

* 17 Fe8”
« Mnqo-formijat
* Prstenovi LiFeg, Feyg, Feigs u kompleksnoj strukturi

+ Kompleksi Cr uokvireni u CN



Eksperimentalne tehnike

+* MPMS5 magnetometar *: (1.8K-300K, 5T)
« AC susceptibilnost

+ EPR

+ NMR

+ Mossbauer

« Toplinski kapacitet



Zaklju¢ak

« Bogatstvo instantonskih rjeSenja za tuneliranje magne-
tizacije

* Predvidanje eksperimentalnih mogucnosti, ali ne i kako
ih izvesti

« UocCavanje prelaska na kvantni rezim relaksacije magne-
tizacije kod magnetskih nanocestica

« Tuneliranje magnetizacije kod jednomolekulskih mag-
neta vidljivo na makroskopskoj skali

+ Dislokacije u objasnjavanju magnetske relaksacije



Da, i?
« Kvantni superparamagnetizam?
« Makroskopska kvantna koherencija?
« Opis relaksacije magnetizacije pri rezonanciji?
+ Kvantitativna veza izmedu dislokacija 1 magnetskih svo-
jstava?

« Utjecaj kristalne vode i octene kiseline na neuredenost?

« Ograni¢enost magnetskih mjerenja?
« Suradnja eksperimentalnih i teorijskih tehnika?
« Kvantno racunalo? —



