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1. Bevezeto

Az anyagokat magneses tulajdonsagaik alapjan altalaban harom nagy csoportra oszt-
juk: diamagnesek, paramagnesek és ferromagnesek. A diamagneses anyagoknak nincs ato-
mi momentumuk, a paramagnesek esetében csak kiilso tér hatasara alakul ki magneses
rend, mig ferroméagneses anyagok esetében az atalakulasi homérséklet alatt rendezettek
az atomi momentumok. A magnesesen rendezett anyagokat is tobb csoportra oszthatjuk:
lehetnek antiferromagnesek, mint pl. az IrMn3 rendezett 6tvozet, ahol a kiilonbozd alra-
csokon mas a magneses momentumok iranya, lehetnek ferrimagnesek kiilonb6zo6 alracson
kiilonb6z6 nagysagh momentummal. De a legkiilonb6zébb magneses mintazatok alakul-
hatnak ki megfeleléen megvalasztott kortilmények kozott. Az egyik napjainkban sokat
vizsgalt magneses szerkezet a skyrmion racs, amely altaldban inverzidés centrumot nem
tartalmazé szerkezetekben alakulhat ki a Dzyaloshinsky-Moriya kolesonhatas(1] kovetkez-
tében. Egy tipikus tombi anyag, amelyben kialakulhatnak skyrmionok a MnSi[2], de spin
polarizalt pasztéaz6 alagiut mikroszkopidval (STM) sikertilt vékonyrétegekben is kimutatni
jelenlétiiket|3].

Technoldgiai szempontbdl a legfontosabbak a ferromagneses anyagok, melyekkel napja-
inkban szamos teriileten talalkozhatunk. Széleskorii felhasznalasukat mutatja, hogy adat-
tarolasban, villanymotorok gyartasa soran és villamos halézatok kiépitésekor is hasznaljak
oket. Ilyen kiilonbo6z6 felhasznalasok mellet varhatd, hogy ezen anyagokkal szemben ta-
masztott kovetelmények is sokszintiek lesznek. Példaul a mégneses olvaséfejekben sziikség
van ferromagneses és antiferromagneses anyagokra is, transzformatorokban nagy szatura-
ciés magnesezettséggel rendelkez6 anyagok kellenek, mig az adattarolas teriiletén a még-
nesezettség anizotrépidja a kritikus kovetelmény. A magneses elemek 6nmagukban nem
felelnek meg minden elvarasnak, ezért a tulajdonsagaik javitdsa érdekében magneses Ot-
vozeteket hasznalunk. Kiilonbo6zo elemek o6tvozésével az anyagok tulajdonsagai az egyes
felhasznalasokhoz hangolhatéak. A ferromagnesek két legfontosabb jellemzéje a Curie ho-
mérséklet, amely f6lott paramagnesessé valik és a koercitiv tér, amely mellett a telitésbe
vitt anyag magnesezettsége eltiinik.

Dolgozatomban ferromagneses 6tvozetek Curie homérsékletének a komponensek koncent-
raciojatol valo fliggését tanulmanyozom Monte Carlo szimulaciok segitségével. Az alta-
lam vizsgédlt 6tvozet az a Fey_,Co, Otvozet vasban gazdag tartomédnya (0 < x < 0.15).
Erre a feladatra kifejlesztettem egy Heisenberg-modellen alapuld szimulaciés programot,
mellyel ezen anyagok termodinamikai tulajdonsagait tudom meghatarozni. A program be-
meneteként hasznalt Heisenberg-csatolasokat az Elméleti Fizika Tanszék Korringa-Kohn-
Rostoker médszeren[4] alapuld elektronszerkezet szamité kodjaval hatdroztam meg. Mun-
kam eredményeként meghataroztam a Curie-hémérséklet és a szaturacidos magnesezettség
koncentraciéfiiggését, valamint fejlesztettem egy szimulaciés kédot, amellyel barmilyen
racsra, akarhany komponens esetén szimulalhatoak ezen 6tvozetek termodinamikai tulaj-

donsagai. A késObbiekben ezt a kddot szeretném tovabbfejleszteni, hogy anizotrop rend-



szereket is tudjon kezelni, valamint a metadinamika implementaldsa utan anizotrépia
energia szamitasara fogom hasznélni.

A tovabbiakban réviden oOsszefoglalom a felhasznalt modszereket a masodik fejezetben,
majd bemutatom az altalam kidolgozott programot, a negyedik fejezetben ismertetem
a szimulaciok eredményeit. A dolgozatot az irodalomjegyzék el6tt egy rovid Osszefoglald

zarja.



2. Elméleti osszefoglalo

Ebben a fejezetben a dolgozatban hasznélt modelleket és szamitasi modszereket is-

mertetem.

2.1. Elektronszerkezetszamitas

Az anyagok magneses tulajdonsagainak vizsgalatahoz elengedhetetlen az elektronszer-
kezetiik ismerete. A t6bbszoros széraselmélet (Multiple Scattering Theory, MST) segitsé-
gével a szilard testek savszerkezete numerikusan kiszamithaté. Az altalam hasznédlt mod-
szer a Korringa-Kohn-Rostoker mddszer[5] a stirtiségfunkcional elmélet keretei kozott,
mely az eredeti 1947-ben Korringa altal bevezetett modszer tobbszoros szérason alapuld

valtozata.

2.1.1. Sturiségfunkcional elmélet

A stirtiségfunkciondl elméletben az elektronok kozos, sokvaltozos hullamfiggvénye he-
lyett csak az elektronok stirtiségét hasznaljuk az elektronrendszer alapallapoti energiaja-
nak kiszamitasahoz. A Hohenberg-Kohn tételek alapjan az elektronok stirtisége és a kiils6
potencial kozott egy-egyértelmii megfeleltetés van. Valamint az energiafunkcionédlt mi-
nimalizalé stirliség valéjaban a rendszer alapallapotdahoz tartozik. Az energiafunkcionalt

Born-Oppenheimer kozelitésben a kovetkezd képpen particionalhatjuk:

Blo()] = Tl + 5 [ Va)p(rdr + Bulp) + [ Vuuplr)dr 2.)

ahol a T a kinetikus energia-, F,. pedig a kicserélédési-korrelaciés funkcional. A Vi (r)
az elektronoktol szarmazé Hartree-potencial, a V,,; pedig az atommagok potencialjanak
és a kiilso potencidlnak az osszege. A Hartree-potencial tag kifejezteto az elektronok sii-
riiségével :

Vi(r) = /Md?’r' (2.2)

A Kohn - Sham elméletben a stirtiséget egy effektiv potencidlban mozgé fiiggetlen részecs-
kék stirtiségeként allitjuk eld:

p(r) = > la(r)l?, (2.3)

1€0cc.

ahol ¢; kielégiti a 2.1 egyenlet varidlasaval adodé Kohn-Sham egyenleteket :

~9
(QPTn + Veff)SOn = €nPn (2:4)

ahol p az impulzus operator, , az elektron hullamfiggvény, €, az adott hullamfiigg-

vényhez tartoz6 sajitenergia és V.ss az effektiv potencidl. Az effektiv potencidl pedig a



kovetkezé modon szadmithatd:

Verr(r) = Veu( +/| d3 "+ Vie(r) (2.5)

Ezen tagok koziil az els6 ismert, a masodik a stirtiség fliggvényében szamithatd, a harmadik
tagot pedig a kicserélodési-korrelacios energia stirtiség szerinti funkcional derivaltjaként
kaphatjuk meg. Az F,.[p] funkciondlt nem ismerjiik pontosan, ezért kiilonboz6 kozelité-
sekkel kell élniink. Szamitasaink soran a lokalis stirtiség kozelitést (LDA) alkalmazunk,
mely szerint ez az energia jol kozelitheto egy megegyezo stirliségli szabad elektrongaz

kicserélodési-korrelacios energiajaval, ami pedig mar kiszamithaté. Tehat,

0> (p(r)

VTC(T) = 5p

(2.6)

gy a ¢, egyrészecske hulldmfiiggvények kiszdmithatéak, melybél a sfirliség a kovetkezd

modon szadrmazik:

=>_leair)l® (2.7)

ahol az 0sszegzést a betoltott elektronokra végezziik. Ezen stirtiséget visszahelyettesitve a
potencidlok szamolasaba, majd a Kohn-Sham egyenletet Gjra megoldva egy 1j stirtiséget

lehet kiszamitani. Ezen 1épések iteralasaval az alapallapoti elektronstiriiség megkaphaté.

2.1.2. KKR

A t6bbszoros szérason alapulé KKR mddszerben [5] a hullamfiiggvények helyett a

Green-fiiggvény jatssza a kulcs szerepet:
(H — 2)G(r,x', z) = 6(r,1'). (2.8)

A Green-fliggvény ismeretében az elektronrendszerre vonatkozé varhatoé értékek kiszamit-

hatoak. Vezessiik be a G=(¢) fiiggvényeket a kdvetkezd modon:
+ T .
G*(e) = 513110 G(e+1i0) (2.9)

Egy A-operétorral jellemezheté mennyiség varhato értékét, nagykanonikus sokasdgban a

kovetkezd modon szamolhatjuk:
(A) = ——Im/ ) Tr(AG" (€))de (2.10)

ahol f(€) a Fermi-eloszlds. Amennyiben ez az operator az egységoperator, akkor a varhaté

értéke az elektronszam.

(N) = ——Im/ OTr(GH(e))de (2.11)



Ebbél lathatd, hogy az elektronok allapotsiiriisége(DOS):
1
n(e) = ——=Im(Tr(G* (e))de (2.12)
T

A KKR moddszerben a potencidl eléallitasahoz az u.n muffin-tin konstrukciét alkalmaz-
zuk: A teret egymast érinté gombokre osztjuk, melyek kozéppontjai a racspontok. Felté-
telezziik, hogy a potencial a gombokon beliil gombszimmetrikus, a gombok kozott pedig

allandé. Ebben az esetben a Green-fiiggvény a kovetkezé médon adhaté megl4]:

Gle, 7+ Ry T+ Rn) = S Z0 (e, T) TR 23,7 10) = Gm > 23,7 ) T3 (€, 75)
" ’ (2.13)
ahol Z™ és J™ az n. racshelyen a Dirac-egyenlet reguldris és irreguldris szérasi megoldasai,
a T pedig az egyes racshelyek kozotti szérasokat leird szoérdsi ut operator (SPO). A sz6-
rasi ut operatort a szabad elektron GGy propagatoraval, amelyet gyakran KKR struktira
allandonak neveziink, és a i-ik rdcspont koriili muffin-tin potencidl szérasi tulajdonsagait

leiré[4] t; métrix segitségével allithatjuk eld:
-1
T = (t—1 - GO) . (2.14)

A 7 matrixnak racs és impulzusmomentum indexei vannak, mig a t a racs indexekben

blokk-diagonalis.

2.2. Szamitasok otvozetekre

Otvozetek esetén a potencidlok kezelése nem trivialis, mivel nagyon sok kiilénbézd
konfiguracié lehetséges mar akar két féle atom esetén is. A szamitdsok megkdnnyitése
érdekében tobb kiilonbozé kozelito modszert fejlesztettek ki.

2.2.1. Virtualis kristaly kozelités (VCA)

A virtualis kristdly kozelités abbdl all, hogy tobbkomponensii rendszer esetén minden
racspontra egy 'atlagos atomot' helyeziink, melynek a rendszama és elektronszama a
komponensek koncentracioval silyozott atlaga. Konnyen belathato, hogy ez a kozelités
nem felel meg az elvarasoknak, mivel példaul egy FegsNig5 6tvozetre elvégzett szamitas

eredménye megegyezne egy tiszta Co-ra elvégzett szamitassal.

2.2.2. Atlagos T-miétrix kozelités (ATA)

Ebben a kozelitésben nem az atomok jellemzéire végezziik el az atlagolast, hanem a

szorasi tulajdonsagaira, igy, hogy bevezetiink egy 1j atlagos szorasi matrixot a kévetkezo

=3 et (2.15)

modon :



ahol a ¢; az i. komponens koncentraciéja, mig t* az adott komponens szérasi tulajdonsagait
leir6 matrix. Ennek a kozelitésnek a héatranya, hogy bizonyos esetekben olyan Green-
fiiggvényre vezet, amely nem garantal pozitiv DOS-t valés energidkra. Ezen probléma
kikiiszobolésére vezették be a koherens potencidl kozelitést, amit a mi szamitasaink is

hasznalnak.

2.2.3. Single site koherens potencial kozelités (CPA)

A koherens potencidl kézelités[6] soran az dtvozetet egy koherens medidval helyettesit-
jik, amelyet t. szorasi matrix jellemez. A koherens szérasi it matrixot ennek segitségével
allithatjuk elo:

T, = (t;l - G0>_1 (2.16)

Ha az egyik racsponton az i-ik komponens potencidljat helyezziik el, akkor a szorasi 1t

matrixot a kovetkezd képpen adhatjuk megl4]:

' 11 -1
Towp = (" =t 47" (2.17)
A kozelités soran feltételezzitk, hogy a koherens szérdsi ut métrix az egyes 77, métrixok
koncentracioval silyozott atlagaként all el6:
Te =D CiTomp (2.18)
i

Az 2.16-2.18 egyenletek iteralasaval eloallithatjuk a t. koherens széréasi és 7, szérdsi ut
matrixokat. A 2.17 és 2.13 egyenletek segitségével eloallithatjuk a Green-fiiggvényt és a

stiriséget minden komponensre, amely segitségével 1j effektiv potencidlt allithatunk el6.

2.3. Heisenberg-modell és csatolasok

A mégneses rendszerek tulajdonsagait, véges homérsékleti viselkedését gyakran irjuk

le egy klasszikus Heisenberg modellel:

H = ; Z Jij3:3; , (2.19)
i#]

ahol &; az i-ik racspontban 1év6 atom magneses momentumaval parhuzamos egységvektor,
Ji; pedig az i, j racspontok kozotti kicserélddési csatolds. Az adiabatikus kozelitésben|7],
miszerint ha az elektronrendszert kisebb térfogatokra osztjuk, akkor ezen részek atlagos
magneses momentumanak a relaxacios ideje nagysagrendekkel nagyobb, mint az elekt-
ronok relaxaciés ideje, nem csak a racspontokra lokalizalt spinek esetében miikodik a
Heisenberg modell, hanem alkalmazhat¢ itinerans rendszerekben is. Az itinerans rendsze-
rekben a magneses momentum a delokalizalt vegyérték elektronok jaruléka. Nem relati-
visztikus esetben a modellnek invaridnsnak kell lennie a rendszer egy tetszoleges globdlis

elforgatasaval szemben — ez egyenértékii a spin kvantalas iranyanak tetszéleges megva-

7



lasztasaval. A Heisenberg modellben szerepld skaldrszorzat nyilvanvaléan teljesiti ezt a
feltételt. Relativisztikus esetben a spin-palya kolcsonhatas kovetkeztében sériil ez az in-
variancia és az egyszerii J;; skaldr csatolds helyett egy J;; csatoldsi tenzor jelenik meg,

valamint felléphetnek a magneses anizotrépiaval kapcsolatos plusz tagok:

1
He=§§:apﬁ@. (2.20)
i#]
A 3x3-as csatolasi matrix felbonthaté 3 komponensre, amik a fizikai hatterét is tiikkrozik

a kolesonhatéasnak.

= STrDL+ (5L +L7) = 5Tr(DL) + 5 (L - L) (2.21)

Az els6 tag a klasszikus Heisenberg-modell konstans csatoldsat irja le a spinek kozott.
A masodik tag egy trace nélkiili szimmetrikus matrix, amelyet gyakran pszeudo dipoélus-
dipolus kolesonhatasnak neveziink. A harmadik tag pedig egy antiszimmetrikus matrix,

amely hatasa felirhat6 a kovetkezo médon:

5 JAG; = D(d; % 65) (2.22)
Ez a tag a Dzyaloshinskii-Moriya kolesonhatas|1] leirasaért felelds. Mivel az dltalam vizs-

géalt rendszerek kobos szimmetriaval rendelkeznek, ezért csak az els6 két tag jelenik meg

a szamitésok soran.

2.4. Infinitezimalis forgatasok moddszere

A Heisenberg modellben fellépé csatolasok ab-initio meghatarozasara kilonbozo elja-
rasok taldlhatoak az irodalomban. Egy lehetséges mddszer kiilonb6z6 hullamhosszi spin
spirdlok energidjanak a meghatarozésal8|, amelyek Fourier transzformaltjabdl kinyerhe-
toek a csatolasi allandok. Az eljaras elénye, hogy nagy pontossdgi médszert alkalmazha-
tunk az energiak meghatarozasara, de a relativisztikus hatasokat csak perturbativ médon
tudjuk figyelembe venni. Dolgozatomban az u.n. infiniteziméalis elforgatasok modszerét
alkalmaztam. Az eredeti eljardst Liechtenstein, Katsnelson és Gubanov|9] dolgozta ki
a tobbszoros szoras formalizmus keretein beliil. Ennek egy relativisztikus kiterjesztését
hasznalom[10] teljes kolesonhatdsi tenzor meghatérozaséra.

Az infinitezimalis forgatasok, vagy mas néven forgatonyomaték modszer esetében a
szabadenergia megvaltozasat a savenergidk megvaltozasaval kozelitjik, 0sszhangban a
méagneses erd tétellel[11]:

Ep Ep
F:/wm@%—&W@w:—LwN@%, (2.23)
ahol n(e) az allapot stirtiség, N(F) = [©_n(e)de pedig az integralt allapot stirliség. Az
integralt allapot stiriiséget kifejezhetjik egy dllando erejéig a Lloyd formula[12] segitségé-



vel:

N(e) = ln(det|7‘|) + Ny = Tr(ln(7’)) (2.24)

Behelyettesitve a 2.23 szamu egyenletbe a rendszer szabadenergidjara a kovetkezo kifeje-

zést kapjuk:
1 E
F = ——[m/ fTT(lTL(T(E)))dG (2.25)
™ —00

A moédszer rovid ismertetéséhez valasszunk két egymdésra és a magnesezettség iranyara

meroleges egységvektort a 2.1 abra szerint.

O

z A

2.1. abra. Merdleges forgastengelyek

Ekkor ¢; ! infinitezimalis forgatdsai a kovetkez6 alakot veszik fel:

AtV = ST g, [ Y d2, (2.26)

n=1,2

ahol J relativisztikus esetben a palyamomentum- és a spinoperatorok 6sszege, mig klasszi-
kus esetben csak a spinoperator. A szabadenergia szog szerinti derivéltjainak meghataro-

zasahoz sziikséglink van a t-matrixok szog szerinti masodrendii megvaltozasaira is:

AT = Y Gl 22, (2.27)

m,n=1,2

Ezen derivaltak felhasznalasaval a t-matrix megvaltozasai:

At = Y [Tt d2, = Y @il [ 6 ]d2,d20 (2.28)

n=1,2 m,n=1,2



Az 2.28 felhasznalasval az SPO logaritmusa a kévetkez6 alakot veszi fel:
In(r') =In(t™" + At;' — G,) ™" (2.29)

A csatolasi allandok kiszamitasahoz az sziikséges, hogy a magnesezettség iranyat két

kiilénbo6z6 siteon valtoztassuk meg, ekkor a 2.29 egyenlet a kovetkezd alaki lesz:
In(7") = In(7) = In(t ™" + At;' + At = G,) ™! (2.30)
A 2.30 egyenletet masodrendig kifejtve:
In(t") —In(1) = —T(Atfl(l) + At;l(l) + At;lm) + At;l(m) + TAtfl(l)TAtjl(l) (2.31)

Az 2.31 és 2.25 egyenletek alapjan a szabadenergia kiillonb6z6 siteokon torténd elfor-

gatés szerinti derivaltjai:

2 E

oz = | ol T 232
ahol €, ; az i.racshelyhez tartozé n. iranyvektort, 2, ; pedig az e tengely koriili forgatés szo-
gét jeloli. Klasszikus szamolds esetén ez az egyenlet visszaadja a Liechtenstein-formulét[9].
Otvozetek esetén az energia megvaltozasa fiigg az adott racshelyeken 16vé atomok fajté-
jatol is. Ebben az esetben a 2.17 egyenlet alapjan elhelyezziik a két atomot a koherens
kozegben, majd igy végezziik el a fent ismertetett szamoléast. Egy kétkomponensi 6tvozet
esetén a csatoldsok szama megnégyszerezodik az egykomponensii rendszerhez képest, hi-
szen a csatolasokat minden lehetséges komponens kozott meg kell hatarozni.

A Heisenberg-csatolasi allandék kiszamitasahoz elOGszor vizsgaljuk meg, hogy mi torté-
nik a Heisenberg-modell Hamilton-fiiggvényével, ha az egyes siteokon 1évé vektorokat
elforgatjuk. Tegytik fel, hogy kezdetben minden vektor ugyan abba az iranyba all, azaz

ferromagneses alapallapotban van a rendszer. Ekkor az egyes vektorok forgatas szerinti

derivaltjai:
d(p = €1 X0, = —€9
1,3
T 2.
=€ g; — €1
dpai

10



Az 2.33 egyenletet felhasznalva a Hamiltoni masodik derivaltjai:

dH
_— = e}Jije_é = Jfﬁ
dpyidpr
dH
_— = —e}]ij@ = —Jilj2
dpaidp (2.34)
L__g(]“*__(]Ql
- 24461 = ij
dp1,idps
dH . .
——— =ée1J6 = Jz‘ljl
dpaidps

Ezek az értékek kiszamithatoak a 2.32 egyenletek alapjan. Egy adott magnesezettség irany
mellet igy megkaphaté a J;; matrix 4 komponense, tehat a teljes matrix meghatarozasahoz

3 kilonbo6z6 magnesezettségirany mellett kell ezeket a komponenseket meghatérozni.

2.5. Monte Carlo szimulacid

A Monte Carlo (MC) szimuldcié sordn egy rendszer fazisterét mintavételezziik, oly
moédon, hogy az megfeleljen a fizikailag vart valészintiségeknek, igy mérve kiillonb6zo ter-
modinamikai varhaté értékeket a rendszeren. Jelen esetben a rendszer egy-egy allapotat
a spinek iranyai, az allapot valdszintiségét pedig az energidja hatarozzak meg. Munkam

soran két modszert hasznaltam a mintak kivalasztdsara:

2.5.1. Metropolis algoritmus

A Metropolis algoritmus[13] sordn egy véletlenszer(i elrendezésbdl indulok ki, majd
minden MC 1épés sordan minden spinhez generalok véletlenszerfien egy tj iranyt (&;)

amelyet P valészintiséggel fogadok el.

Ha AFE >0, akkor P = e_’“%T
(2.35)
Ha AFE <0, akkor P=1
Ahol
AE = Z (77" — 1) Ji;0; (2.36)

<j#i>
Ez a modszer teljesiti a részletes egyensily elvét, de nem minden 1épésben general 1j

irdnyt, ami alacsony homérsékletek esetén elronthatja a feltételezett ergodicitast.

2.5.2. Heat-Bath algoritmus

A Heat-Bath algoritmus[14] elénye a Metropolissal szemben, hogy minden 1épésben
sikeresen general 1j irdnyokat, de cserébe ezen 1j irdny legeneralasa lassabb. Ez az algo-
ritmus kihasznalja, hogy egy adott spin energiaja csak a lokalis térrel (BTOC) valé bezart

sz0gétol és a Bloc nagysagatol fiigeg, ahol a lokdlis teret az i. siteon kovetkezé moddon
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definialjuk: B

B = Jijo; (2.37)

<jFi>

Ez a szogfiiggés kiintegralhato, igy lehetéség van a Bloc_gal bezart sz0g egyszeri generala-
sara, majd a lokalis tér tengelye koriili forgatésra egy véletlen [0-27] szoggel, igy megkapva,
az 1j iranyt. Ezen algoritmus hatranya, hogy amennyiben a rendszerben anizotrépia van,
akkor nem hasznélhatd, mivel az megtori a lokalis tér menti forgasszimmetriat. Ugyanis
ha a rendszer nem rendelkezik forgasi szimmetridval, akkor a bezart szog meghatarozasa-
hoz egy 2 dimenziés eloszlasbol kéne mintavételezni, amely mér sokkal tobb idét venne

igénybe.

3. Szimulacios kéd

Az 6tvozetek magneses tulajdonsagainak meghatarozasara egy Monte Carlo modsze-
ren alapuld szimulaciés kodot fejlesztettem C++ nyelven. A programban tobb helyen

felhasznaltam a GSLben (GNU Scientific Library) elére megirt fuggvényeit.

3.1. A program szerkezete

A program alapvetéen két f6bb egységre oszthato. Elséként fel kell épiteni a késGbbi-
ekben szimulalt racsot, elhelyezni a kiilonb6z6 komponenseket a racshelyeken, kiszamitani
a lokdlis tereket és a maximaélis magnesezettséget. Ezutan a Metropolis/HeatBath algorit-

mus segitségével fel kell térképezni a fazisteret és elkésziteni a termodinamikai atlagokat.

3.2. A racs elkészitése

A racs elkészitése soran a program minden egyes sitera c¢; valdszintiséggel elhelyez egy
i tipusu atomot, véletlenszerii magnesezettség irannyal. Miutan ez megtortént, minden
racshelyre ki kell szamitani a lokalis teret 2.37 szerint, valamint ki kell szamitani a racs

maximalis magnesezettségét :

M =Y )

ahol a p; az i tipust atomhoz tartozé magneses momentum. Ekkor megtorténik az ato-
mok szomszédainak és csatolasi matrixainak lementése is, igy felgyorsitva a késébbi sza-
mitasokat. Mivel egy ilyen racs esetén tobb kiilonbozé konfiguracié lehetséges, ezért a

szimulaciokat tobb racsra futtatom le, majd azok eredményeit atlagolom.

3.3. A szimulacio

A szimulacié soran tobb kiilonbozd homérsékletre szeretném kiszdmitani a termodi-
namikai mennyiségeket. Minden egyes atlagolas el6tt egy hosszt (a spinek szdmaval egy

nagysagrendbe es 1épésbol 4ll) termalizacié torténik, igy garantalva, hogy az atlagba
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nem kertilnek tulreprezentaltan a korabbi szamitasokhoz tartozé allapotok. Ezutan meg-
kezdddik a mérési fazis, ahol MC lépésenként mérem a magnesezettséget és energiat, vala-
mint ezen mennyiségek magasabb momentumait. Eredetileg minden 1épéshez Metropolis
algoritmust hasznalok, de amennyiben a sikeres spinforditasok aranya egy meghatarozott
érték ala csokken (jelen esetben ez 0.7) akkor a program a HeatBath algoritmusra valt,
igy gyorsitva fel a fazistér bejarasat. Valamint minden termalizacié utan egy pillanatké-
pet készitek a rendszerrdl, amely segithet megérteni a viselkedését. A szimulacié soran a

kovetkezd mennyiségeket atlagolom:
A magnesezettség: M = Z 40
i

A magnesezettség momentumai  M? = M?,  M* = (M?)? (3.2)

1
Az energia: F = 3 ZO_';JijOT}
i#]

Valamint minden hémérsékletre a a kovetkezdket szamitom ki:

M?) — (M)?
A szuszceptibilitast: xy = M
kgT
. (B%) — (B)?
A fajhét: Cy = (kB—T)2 (3.3)
(M*)

A Binder-kumulanstUy = 1 —

3<M2>2

Megmutathaté, hogy a Binder-kumuldns[15] értéke a kritikus hémérsékleten fiiggetlen a

racs méretétol, igy segitségével pontosabban azonosithatjuk az atalakulasi homérsékletet.

3.4. Validacié

A program validaldasdhoz harom kiilonb6zé modellrendszert hasznaltam fel.

3.4.1. Egykomponensi ferromagneses

Az els6 modellrendszer egy egykomponensti, kobos racsszerkezetii rendszer, ahol spinek
csak az els6 szomszédaikkal hatnak koleson, ferromagnesesen. A hasznalt csatoldsi matrix

a kovetkezo alaki:

ferro

A szimulacidkat elvégezve egy L x L x L-es racsra, ahol L = 10;14; 18, a kovetkezo

eredményeket kaptam:
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3.1. abra. Szimulaciés eredmények az egykomponensi ferromagneses modellrendszerre

J
=
nak. Mind a szuszceptibilitasban és a fajhében egy csticsot lehet 1latni T ~ 1.45+0.5m Ry-

Az atlagtérelmélet alapjan tudhatjuk, hogy T < 2, amit az eredmények is igazol-

nél, amely a kritikus homérsékletre utal. Valamint a Binder-kumulansok metszéspontja
is TBinder — 1.42 4+ 0.1mRy-nél taldlhaté. A kritikus hémérséklet pontosabb meghatdro-
zasdhoz egy részletesebb szimulaciot is lefuttattam az 1.4-1.5 mRy tartoményon. Ennek
eredményként T°¢ = 1,437 adédott, mely az irodalmi értéktSl[16] kisebb mint 0.5%-os

eltérést mutat.

3.4.2. Egykomponensii antiferromagneses

Ez a modellrendszer megegyezik az egykomponenst ferromagneses rendszerrel, azzal
a kiilonbséggel, hogy itt els6szomszéd antiferromagneses csatolas van. Ennek a csatolasi

matrixa:

0
0 (3.5)
1

A varakozéasok szerint ezen a rendszeren a fajh6ben ugyan ott tapasztalunk csiicsot, mint

a ferromagneses esetben, ami teljesiil is:
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3.2. abra. Fajho az egykomponensii antiferromagneses modellrendszerre

Valamint alacsony hémérsékleten rendezett antiferromagneses, magas homérsékleten
pedig rendezetlen konfiguraciét varunk.

(a) Konfigurdcié T=0.1mRy esetén (b) Konfiguracié T=5mRy esetén

3.3. dbra. Az antiferromagneses rendszer egy-egy konfiguraciéja kiillonb6z6 homérsékletek
esetén

3.4.3. Kétkomponensii rendszer

A harmadik modell egy kétkomponensii rendszer, amelyben az "A" komponensek ko-

zOtt ferromagneses csatolas volt, mig az "A-B", "B-A" és "B-B'" csatolasok antiferromég-

az egykomponenst ferromagneses rendszerbdl az egykomponensii antiferromagneses rend-
szerbe megy at.
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(b) Fajhd kiillonboz6 F-AF ardny esetén

3.4. abra. Atmenet ferroméagneses rendszerbol antiferromégnesesbe

Lathato, hogy a magnesezettségben az atmenet egyenletes. A fajhonél pedig meg-

figyelhetd, hogy az A;_,B, és A,Bi_, 0tvozetek ugyan ugy viselkednek, és végill a B

komponens koncentracidojanak novelésével eljut az antiferromégneses hataresethez.

4. Eredmények

Ebben a fejezetben az Fe,_,Co, 6tvozetekre kapott eredményeket ismertetem.

4.1. RAacsszerkezet

A szamitasokban az 0 < x < 0.15 tartomanyt vizsgaltam, ahol az 6tvozetnek a kérdé-

ses homérsékleteken és koncentraciok mellett térecentralt kobos racsa van.

Weight percent iron (%)
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1700 T h p ‘ . . "
3 L 1538 °C
1500 11495 °C =F
1495 °C ! 3
3 ~2730, K
33%, 1476 °C 1394 °C
..1300 4 ¥ E
9
i)
g 1121 °C
21100 3 4,
5 rg-ig. ~55% 985 °C
o g "~ i
E E il 75 == 012°C
~ 9003 ~27% o SR
LG I 7}5‘,)-39_
E Saplis ~50%, 730 °C oy
/ / ) 770 °C
700 3 A , Py =Y E
J [ o s
/ I v o %
1 I N
500 - e : - : : e e
0 A0 200 30: 40 50l B0, rO- BO .1 .901 100
Co Atomic percent iron (%) Fe

(a) FeCo fazisdiagram

Lattice parameter (A°)

2.862

2.858

. /
2854 disordered

ordered

2.850

2.846

2.842

23838

2834

1 1 1 1

2.830 L L
0

1 'l
10 20 30 40 50 60 70 80

At.% cobalt in iron

(b) Récsalland6 koncentraciofiiggése

4.1. dbra. Récstulajdonsagok a koncentraci6 és hémérséklet fiiggvényében[17]
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Lathato, hogy a racsparaméter a kérdéses tartomanyon alig valtozik, ezért a szamita-
sok sordn minden koncentracidhoz a = 2,869A racsallandéval szdmoltam. Valamint az is
megfigyelhetd, hogy 40%-os kobaltkoncentraci6 alatt nem torténik rendez6dés az atomok

kozott, tehat megengedett a Co atomokat a racson véletlenszertien elhelyezni.

4.2. KKR eredmények

A 2.1 fejezetben ismertetett modszerrel meghatdroztam az egy atomra jutd spin- és

palyamomentumokat, a Fermi-energiat valamint a csatolasi allandokat.

. —=— Fe
2,4 —=— Fe
\.\. -u— Co 0,09 - . e u e Co
2,3 —.—
—_ T—n T
=22] Z 0,08
€ IS
=] p=}
€ 2,14 <
g 2 0,071
o i
2 2,0 %
<
& 19 D—; 0,061 o
184 - .,
. E—— 0,05 . . . .
85 90 95 100 85 90 95 100
Vaskoncentracio(%) Vaskoncentracio(%)
(a) Spinmomentumok a koncentraci6 fiiggvényében (b) Palyamomentumok a koncentrécié fiiggvényében

4.2. dbra. A spin- és palyamomentumok koncentraciofiiggése a két komponensre

Ez alapjan lathato, hogy a méagneses tulajdonsagok vizsgalatakor nem kovetiink el
nagy hibat a palyamomentumok elhanyagoldsaval, valamint fontos megkiilonbéztetniink
a vas és kobalt atomok magneses momentumait. A kapott értékekbol meghatarozhaté a

szaturacios magnesezettség is:

2,34 -
0 2,32 \-
® £
E 2
= £ 2,30 \
EE .
e E N
5 5 2,284 \
o 2 .
£
® 2 2,26+ \
3 E "
Ll
2,24 T T T

85 90 95 100
Vaskoncentracio (%)

4.3. dbra. A szaturaciés magnesezettség a koncentracié figgvényében

A csatolasi allanddkat egy atom és 256 szomszédja kozott szamitottam ki, amik a

kozponti atomtol vald tavolsag fliggvényében a kovetkezo alakuak:
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1 2 3
Tavolsag (a)

4.4. dbra. FegyCoyg csatoldsi matrix Jyx komponense a tavolsag és komponensek fiiggvé-
nyében

A tavolsagok racsallando egységekben értenddek. Egyes tavolsagoknal azért lathato
tobb érték, mivel vannak olyan atomok, amelyek kozponti atomtél vald tavolsaga meg-
egyezik, de a relativ helyvektoruk nem. Megfigyelhetd, hogy az els6 két szomszédra erds
ferromagneses csatolast kapunk, de a tovabbi szomszédoknal antiferromagneses csatola-
sok is megjelennek. Valamint azt is, hogy a csatolasi allanddok a tavolsag fliggvényében
gyorsan lecsengenek, igy a tavolabbi atomokkal vett kolcsonhatas elhanyagolhatd. Mivel
az altalam szimuldlt tartomanyban a Co koncentracié kicsi, ezért ezeket az 6tvozeteket a
Fe-Fe csatolasi matrix fogja dominalni. A Fe-Fe csatoldsok erdssége a koncentracié fiigg-

vényében :

B
0 | | it g = L i L |
-14 :
P 2
H
-34 .
-4 T T T
1 2 3

Tavolsag(a)
4.5. abra. A Tr(J"*"®)/3 a vas koncentrécié fiiggvényében
Lathato, hogy az els6szomszéd csatolas a Co koncentracié novekedésével erdsodik,
de a mésodszomszét kolesonhatés gyengtl, igy csak ebbdl nem vonhaté le varakozas a

kritikus hémérséklet koncentraciofiiggésére. A Curie-hémérséklet koncentraciéfiiggésének

megbecsléséhez az atlagtérelméletet hasznaltam, amely alapjan otvozetekre a T, a kovet-
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kez6 mdédon becstilhetd:

o — :1))( S Y eaTr() (4.1)

<i> k.l

ahol i a szomszédokat, k és 1 pedig a komponenseket indexeli, valamint if_l az i. szom-
széddal vald csatolasi matrixot jeloli, abban az esetben amikor a kozponti atom k, az i.
szomszéd pedig 1 tipust. Ebben a kozelitésben az atlagtérelmélet alapjan vart kritikus

homérsékletek:

104

T.(mRy)
©

85 90 95 100

Vas koncentracio(%)

4.6. dbra. A T a vas koncentracié fiiggvényében

Tehat a Co koncentracié novelésével a kritikus hémérséklet novekedését varjuk.

4.3. Szimulaciés eredmények

A kovetkezo fejezetben a MC szimulacidk eredményeit részletesen ismertetem tisz-
ta vasra, valamint Feg3Cor-re, majd 6sszefoglalom az eredményeket mas koncentraciok

esetén is.

4.3.1. Szimulaciés eredmények F'ejy-ra

A tiszta vas Curie-hémérséklete mérések alapjan 1043K. Az atlagtérelmélet alapjan
nekem 1220K addédott, ami tudva, hogy az atlagtérelmélet tulbecsiili a rendezettséget jo
becslést ad. A szimulaciot L = 10; 13 és 15-0s racsmérettel végeztem, mert ezek a racsok
mar elég nagyok ahhoz, egy egy spin ne csatolodjon énmagahoz a periodikus hatéarfelté-

telek miatt, de a futasi id6 se legyen tul hossz.
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4.7. abra. Szimulaciés eredmények a tiszta vasra

A szamoldsok sordn minden egyes hémérsékleten 150000 atlagolast végeztem, 10000
temperal6 lépéssel minden hémérsékletvaltas esetén. Jol megfigyelheté a szuszceptibili-
tasban és a fajhében megjelend csics, ami a kritikus hémérsékletet jelzi, de ezek nem
ugyan ott vannak, és mivel a szimulalt racsok relative kicsik, ezért a véges méret skala-
z6das hatéasat is figyelembe kéne venni. Ezzel szemben a Binder-kumulansban jol lathato
a metszéspont, amely mar nem érzékeny a racs méretére. Ez alapjdn a TTe0 = 922K
adédik, amely mintegy 12%-os eltérés az irodalmi értékhez képest, de j6 egyezést mu-
tat egy véletlen fazis kozelitéssel (RPA) elvégzett szamitassal[18], ahol 950K adédott a

Curie-homérsékletre.

4.3.2. Szimulaciés eredmények Feg3Cor-re

Az atlagtérelmélet alapjan ezen a koncentracion magasabb Curie-hémérsékletet varha-
tunk, mint tiszta vas esetén. Ebben az esetben mar fontos tobb, kiillonb6z6 racson végzett
szamitast atlagolni, mivel a kiillonb6zo6 racselrendezések mas-més eredményeket adnak, és

ekkora racsok nem elegek ahhoz, hogy ezek mar egy racsra kiatlagolédjanak.
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4.8. dbra. Szimulaciés eredmények a F'egsCor-re, kiillonb6zo racsméretek esetén

A szamolasok soran minden egyes hémérsékleten 30000 atlagolast végeztem, 4000 tem-
perald lépéssel minden hémérsékletvaltas esetén, valamint 6 kiilonboz6 racskonfiguracio
eredményeit atlagoltam. Lathato, hogy a szuszceptibilitas és fajhd gorbék kevésbé simak,
mint a Fejgy esetében, ez azzal magyarazhatd, hogy a limitalt szamitasi teljesitmény
miatt nem volt lehetoség megfelel6en sok kiilonbozé racskonfiguraciéd osszeatlagolaséara.
Valamint a kritikus homérséklet kozelében a termodinamikai jellemz6k atlagolasanak kon-
vergenciaja jelentosen lelassul, igy ugyan annyi atlagolas eredményeként kisebb pontossa-
got lehet csak elérni. A Binder-kumulansbdl ebben az esetben is meghataroztam a kritikus
hémérsékletet, ami 773 = 987K -nek adodott.

4.3.3. A T, koncentraciofiiggése

A Fey;_,Co, 6tvozetek Curie-homérsékletének koncentraciofiiggését mar mérésekkel
meghataroztak. Ezek az eredmények tendencia szempontjabol 6sszhangban vannak mind

a szimulaciobdl, mind az atlagtérelméletbol kapott eredményekkel.
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4.9. abra. A T, a vas koncentracio fiiggvényében

Bar megfigyelhet6, hogy az atlagtérelmélet egyre rosszabb kozelitést ad a kobaltkon-
centracié novekedésével. Amennyiben a kritikus homérséklet valtozasat vizsgaljuk a kon-
centraci6 fiiggvényében, akkor egy kiszord pont kivételével még jobb egyezést tapaszta-
lunk.
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—=— Szimulacié
1,51
m’; |
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5 |
0‘5_ \\ .\
| — \. .
0,0- =
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4.10. dbra. A T, megvaltozasa a vas koncentracié fliggvényében
A szimulaciobdl kapott kritikus hémérséklet hibajanak becsléséhez a szimulacié ho-

mérsékletbeli felbontasa és a Binder-kumulansban kapott metszéspontok legnagyobb ta-

volsaganak fele koziil a nagyobb értéket valasztottam.
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5. Osszefoglalas

A TDK dolgozatom célja az alacsony kobalttartalmi vas-kobalt 6tvozetek kritikus
szamitasahoz szitkségem volt az 6tvozetek elektronszerkezetére. Ezen elektronszerkezetek
meghatarozasahoz megismertem a DFT és KKR elméleteket, valamint megtanultam ke-
zelni az Elméleti Fizika Tanszék KKR modszeren alapulé programjat. A kapott elektron-
szerkezetekbol meghataroztam a Heisenberg-modell csatolasi allandoit, amiket bemenet-
ként hasznaltam az altalam irt MonteCarlo mdédszeren alapuld szimuldciés kodba. Ezen
szimuldciés programban implementaltam a Metropolis/HeatBath algoritmusokon alapuld
spinforgatast, valamint a program struktiraja tgy van felépitve, hogy kénnyen bévitheto
legyen 1j funkcidékkal. A szimulacié eredményeként kapott Binder-kumulansokbél megha-
taroztam a kritikus hémérsékleteket, amelyek 13%-os hibaval megegyeztek az irodalmi
értékekkel.

A tovabbiakban szeretném kibéviteni a szimulacios kédot on-site anizotrépia kezelé-
sére is, valamint a metadinamika implementalasaval szamitasokat végezni Fegs.,Cop5_o
rendszerre, ahol az —0.2 < x < 0.2. Ebben a tartomanyban az 6tvozet rendezett szerkeze-
tet vesz fel, ahol a kobalt- és vasatomok kiilon rétegekbe rendezédnek. Ekkor a racs torzul,
igy méagnesesség szempontjabdl egy kitlintetett irannyal fog rendelkezni. Jovobeni célként
ezen rendezett otvozetek anizotropia energiajanak a koncentracio és hémérsékletfiiggését

szeretném meghatarozni.

Végiil koszonetet szeretnék mondani témavezetémnek, Dr. Udvardi Laszlonak az ttmu-
tatasaért és hasznos tanacsaiért, a KKR elektronszerkezet szamité program fejlesztdinek,
valamint az Elméleti Fizika Tanszéknek, hogy rendelkezésemre bocsatottak a tanszék sza-

mitogépeit a szimulaciok elvégzésére.
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