1) Die hieraus resultie-
rende magnetische An-
isotropie ist fiir die Da-
tenspeicherung von he-

rausragender Bedeutung.

Anisotrope atomare Git-
ter, insbesondere Ober-
und Grenzflichen, ver-
starken tendenziell Be-
trag und Anisotropie des
Bahnmoments.
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des Helmholtz-Zen-
trums Berlin durchge-
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Unterdriickter Impuls

In Metallclustern lasst sich der Ubergang vom Atom zum magnetischen Festkdrper untersuchen.

ensoren und Speichermedien

sind alltdgliche Beispiele fiir
die Nutzung magnetischer Phéno-
mene auf der Nanometerskala. Die
meisten Elemente sind in atomarer
Form magnetisch, verlieren diese
Eigenschaft aber als Festkorper.
Wie dieser Ubergang beim Zusam-
menfiigen der Atome im Detail
geschieht, ist eine spannende Frage
der Clusterforschung. Kiirzlich ha-
ben zwei Kollaborationen erstmals
massenselektierte, freie Eisen- und
Kobaltcluster mit Hilfe des Ront-
genzirkulardichroismus (XMCD)
untersucht [1, 2]. Diese Methode
erlaubt es insbesondere, die Bahn-
und Spin-Drehimpulsanteile der
lokalen magnetischen Momente
zu unterscheiden. Dabei zeigt sich,
dass der atomare Bahndrehimpuls
im Gegensatz zum Spin sehr rasch
mit zunehmender Clustergrofle
unterdriickt wird.

Atomarer Magnetismus ist eine
Folge der Kopplung quantenmecha-
nischer Drehimpulse. Elektronen-
hiillen mit endlichem Gesamtdreh-
impuls besitzen ein magnetisches
Moment, das die Anderung der po-
tentiellen Energie durch ein duf3eres
Magnetfeld beschreibt. Seine Grofie
héngt von der Art der Drehimpulse
ab: Fiir reine Bahndrehimpulse
gilt (ur, ) = —ps (L2), fiir reine Spins
(Us,z) = —gous (Sz) (go = 2). Tragen
sowohl Bahn- als auch Spinanteile
zum Gesamtdrehimpuls bei, gibt
der Landé-Faktor das Verhaltnis
von Moment zu Gesamtdrehimpuls
an. Fe- und Co-Atome besitzen im
Grundzustand die Quantenzahlen
L]:e = 2, Spe =2 bZW. LCo = 3, Sco = 3/2
und entsprechend magnetische
Momente vom Mehrfachen des
Bohrschen Magnetons.

Mit Festkorpermagnetismus
verbinden wir meist nur den Spin.
Im Stoner-Bild besitzen ferroma-
gnetische Metalle aufgrund der
Austauschwechselwirkung ener-
getisch aufgespaltene und daher
unterschiedlich besetzte Bander
fiir ms = £ 1/2. Aufspaltung und
Bandbreite regulieren den Betrag
der spontanen Magnetisierung, in
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der Regel mit deutlich reduziertem
Moment pro Atom. Diese Vorstel-
lung ist hiufig eine brauchbare
Néherung, da die Bahndrehimpulse
meistens noch wesentlich stirker
unterdriickt werden. Die Bildung
von Zustinden mit gerichtetem
Bindungscharakter fiihrt ndmlich
zu {L.) = 0. Die Spin-Bahn-Wech-
selwirkung bewirkt allerdings bei
endlicher Spin-Magnetisierung
einen kleinen, wegen der Gerich-
tetheit der Elektronenorbitale
richtungsabhéngigen Bahndreh-
impulsanteil der Magnetisierung.”
Wie sich erniedrigte Koordina-
tion und Symmetrie in Clustern
auf die intrinsischen Spin- und
Bahnanteile der magnetischen
Momente auswirken, gehort zu
den spannenden, aber weitgehend
unbearbeiteten Fragen des Cluster-
magnetismus. Beim Experiment
ala Stern-Gerlach [3], bislang die
Standardmethode zur magnetischen
Untersuchung freier Cluster, erge-
ben sich Hinweise auf wesentliche
Beitridge aus Bahndrehimpulsen
allenfalls indirekt, wenn gemessene
Momente etwa die Erwartungen
an den Spin deutlich {ibersteigen
[4]. Beim bereits erwahnten XMCD
erlaubt es das Zusammenspiel von
Auswahlregeln und starker Spin-
Bahn-Kopplung der Rumpfzustinde
an geeigneten Absorptionskanten,
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Abb. 1: Je nach Heli-
zitat (rot bzw.
griin) des einge-
strahlten Rontgen-
lichts werden die
Ubergénge von
den Rumpfzustan-
den (2psz2, 2pia) in
die unbesetzten
3d-Zustande von
Majoritéts- und
Minoritatsspin
(blau, gelb) unter-
schiedlich stark
angeregt. Die
resultierenden
spektralen Unter-
schiede (das ist
der XMCD) fiihren
auf y, und ps.

magnetische Momente spektro-
skopisch zu messen und dabei psg
und y; zu trennen (Abb. 1). Seit sei-
ner Entdeckung vor 25 Jahren hat
sich der XMCD als ausgesprochen
niitzliches Instrument der Magne-
tismusforschung etabliert [5, 6].
Elementspezifizitat und Schmalban-
digkeit der Resonanzen verleihen
ihm eine enorme Sensitivitt [7].

Fir die Anwendung des XMCD
in der Gasphase werden in beiden
Experimenten” Clusterionen in
Fallen gespeichert, mittels Hinter-
grundgas gekiihlt, magnetisch pola-
risiert und schliellich mit zirkular
polarisierter Synchrotronstrahlung
angeregt. Da Auger-Zerfille nach
Rumpfanregung sowie die zumeist
damit einhergehende Clusterfrag-
mentation Ladungen (q) bzw. Mas-
sen (m) der gespeicherten Ionen
verandern, eignet sich die (g/m)-
Verteilung zur Bestimmung des
Absorptionsquerschnitts.

Was konzeptionell vergleichs-
weise einfach erscheint, bedeutet
in der Praxis eine gehorige Heraus-
forderung. Fiir ausreichende und
reproduzierbare Signale miissen
Clusterensemble und Synchrotron-
strahl moglichst gut tiberlappen.
Die Bestimmung magnetischer Mo-
mente erfordert auflerdem, sowohl
die Spektralform der Absorptions-
spektren korrekt messen als auch



die Spektren entgegengesetzter
Helizitdt quantitativ vergleichen zu
konnen. Beides setzt ein hohes Maf}
an Stabilitdt der experimentellen
Anordnung voraus. In [1] gelingt
dies mithilfe einer Ionen-Zyklo-
tronresonanz-Falle, die sowohl

die Massenselektion als auch die
Messung der (q/m)-Verteilung er-
moglicht. Demgegeniiber werden in
(2] reproduzierbare Clusterdichten
durch den Betrieb einer linearen Io-
nenfalle im Raumladungslimes er-
reicht. Besonders hier beeindruckt
die statistische Qualitat der Daten.

Damit ist die Bithne frei zur
detaillierten Untersuchung des Ma-
gnetismus der kleinen Cluster. Vom
atomaren Standpunkt aus betrachtet
nimmt y; in Fe-Clustern mit zuneh-
mender Grofle offenbar sehr rasch
ab: Bereits bei nur drei Atomen
verbleiben lediglich 20 % des Aus-
gangswertes [2]. Bahnmomentbei-
tridge scheiden damit als Ursache
der Stern-Gerlach-Ergebnisse [4]
aus. Beim Kobalt verlduft der Ab-
fall von y; etwas gradueller — aber
auch hier sind ab zehn Atomen pro
Cluster nurmehr 25 % des atomaren
Bahnmoments vorhanden [1]. Aus
der Sicht des Festkorpers sind in
den Clustern (< 20 Atome) freilich
sowohl Spin- als auch Bahnmo-
mente noch signifikant erh6ht - der
Ubergang zum Volumenmaterial
vollzieht sich erst im Bereich meh-
rerer hundert Atome pro Cluster [3].
Interessanterweise besitzt z. B. Feys
ein besonders kleines Spinmoment,
wahrscheinlich aufgrund einer
antiferromagnetischen Kopplung
des Zentralatoms mit den zwolf
Nachbarn.

Beziiglich weiterer physika-
lischer Interpretationen ist sicher-
lich in mancherlei Hinsicht das
letzte Wort noch nicht gesprochen.
Damit die Cluster im Feld iiber-
haupt ausgerichtet werden, ist Re-
laxation bzw. Dissipation erforder-
lich, die gezeigten Auswertungen
des magnetischen Dichroismus
setzen ein kanonisches Ensemble
mit definierter Temperatur voraus.
Fiir Stern-Gerlach-Experimente
hat sich herausgestellt, dass diese
Bedingungen i. A. nicht gegeben
sind [8] — nur unter glinstigen
Umsténden bleibt das ohne Kon-

sequenzen fiir die quantitativen
Ergebnisse [9]. Im Detail stehen
derlei Betrachtungen fiir die neuen
XMCD-Experimente noch aus,
werden sich aber gewiss lohnen.
Wiren die ,,zu groflen Momente
kleiner Fe-Cluster [4] beispielsweise
von Beitrdgen der 4s,p-Elektronen
verursacht, dann wiren z. B. die
durch das Gesamtmoment be-
stimmte Magnetisierungskurve
und das per XMCD bestimmte 3d-
Sattigungsmoment inkompatibel.
Peredkov et al. [1] finden in ihren
Co-Cluster ferner eine Tempe-
raturabhangigkeit von pi/ps und
begriinden dies mit feldinduzierter
Entkopplung der Drehimpulse
(Paschen-Back-Effekt). Niemeyer
et al. sehen das in den Fe-Clustern
nicht [2]. Angesichts der atomaren
Spin-Bahn-Kopplungskonstante
von &c, = 50 meV erscheint den
Autoren dieses Beitrags eine solche
Hypothese nicht sehr plausibel.

In jedem Fall aber bereichern
die neuen Experimente die Unter-
suchungen des Nanomagnetismus.
Messungen an bindren oder gar
multindren Clustern werden zu-
kiinftig von der Elementspezifizitat
des XMCD besonders profitieren
und kénnten unser Verstandnis
magnetischer Legierungen enorm
voranbringen. Nicht zuletzt lassen
sich in Kenntnis intrinsischer Ei-
genschaften nun auch die Auswir-
kungen von Wechselwirkungen ma-
gnetischer Teilchen mit Liganden
oder Substraten wesentlich qualifi-
zierter bewerten und verstehen.
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