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TABLA DE NOMENCLATURA

PARAMETRO simBOLO
Magnetorresistencia Gigante GMR
Magnetorresistencia Colosal CMR

Ferromagnético FM
Antiferromagnético AFM
Magnetorresistencia MR

Superintercambio SE

Doble Intercambio DE
Integral de Intercambio J

Hamiltoniano H

Temperatura de Curie T
Temperatura de Neel Tn
Espin S
Polarizacion de Intercambio He
(Exchange Bias)

Campo Coercitivo Hc.
Sustrato de la muestra L
Espesor de la muestra d

Monte Carlo MC

Pasos de Monte Carlo MCS
Energia E
Calor Especifico C
Magnetizacién M
Susceptibilidad Magnética X
Resistividad [o)
Espesor capa ferromagnética ds
Espesor capa antiferromagnética d,
Espesor critico dc




INTRODUCCION

El material Lai.xCaxMnO3s; esta clasificado como una manganita del tipo
perovskita. Este clase de materiales responden a la féormula A14xBxMnO3, donde A
es una tierra rara y B es un metal divalente (elementos ubicados en el grupo Il de
la tabla periddica). EI numero de investigaciones cientificas dedicadas al estudio
de las propiedades de las manganitas se ha incrementado en los ultimos afios.
Este aumento se debe a que estos materiales exhiben un comportamiento
interesante ante variaciones de parametros externos como temperatura y campos
magnéticos aplicados.

Para explicar el peculiar comportamiento de las manganitas, y en particular sus
interacciones atomicas se deben estudiar los procesos de intercambio utilizando
modelos como superintercambio y doble intercambio. En el material Lag-
»CaxMnO3, el manganeso, encargado de otorgar las propiedades magnéticas,
puede estar presente en forma de iones Mn** y Mn**. Estos modelos de
intercambio dan una descripcidn de como interactuan estos iones.

Por otro lado, uno de los fendbmenos mas estudiados en las manganitas es la
magnetorresistencia gigante y colosal (GMR y CMR), las cuales consisten en un
cambio considerable de la resistividad del material al aplicarle pequefios campos
magnéticos. Este fendbmeno, es muy estudiado puesto que le otorga a estos
materiales excelentes caracteristicas de transporte eléctrico y hace que se
consideren de gran interés tecnoldgico con aplicaciones en computacién,
almacenamiento, recopilacion y transporte de datos, atendiendo las necesidades
actuales de miniaturizacién de la tecnologia.

Ademas del fendmeno de la magnetorresistencia, existen otras magnitudes fisicas
de gran interés que describen el comportamiento magnético de un sistema como
son: la magnetizacion, la energia interna, el calor especifico, la susceptibilidad
magnética y la resistividad. Observando la evolucion de dichas magnitudes ante
cambios de la temperatura, el campo magnético aplicado y la estequiometria, se
pueden hacer diagramas de fase, para analizar los fenémenos criticos que puedan
existir en el sistema.

Para realizar un adecuado analisis de estos materiales se debe estudiar como es
el proceso de interaccion entre atomos vecinos. Esto se ha logrado via
conocimiento de las integrales de intercambio que dan informacion sobre la
interaccion magnética entre dichos atomos, y que sirven para describir la energia
del sistema a través de su Hamiltoniano. Posterior a la formulacién del



Hamiltoniano, se pueden emplear los modelos de Ising y Heisenberg con el fin de
realizar un ordenamiento de los espines del sistema.

Una de las técnicas computacionales mas utiles y que de un mejor desempefio
para simular sistemas magnéticos es el Método de Monte Carlo, en donde los
procesos estadisticos estan controlados por medio de la generacion de numeros
aleatorios. Se propone llevar a cabo esta simulacion empleando el lenguaje de
programacion orientada a eventos Visual Basic que ofrece muchas ventajas
debido a su capacidad grafica y que ademas permite desarrollar aplicaciones
complejas en poco tiempo. Se tendra como software de apoyo para realizar las
simulaciones, el lenguaje Matlab, por su versatilidad.

El modelo de un sistema es el primer paso para realizar un buen control y
automatizacion del mismo. En este trabajo se propone dar un aporte a la
investigacion del crecimiento de bicapas de peliculas delgadas de los materiales
(LazsCaq3MnOs/Laq3CazsMnOs), recurriendo a la simulacion de sus propiedades
magnéticas, que actualmente en Ingenieria son de gran importancia para predecir
comportamientos y buscar aplicaciones de interés tecnolégico importantes como lo
son las valvulas de espin, almacenamiento y transporte de datos entre otras, que
hacen parte de la espintronica. Ademas, se propone el disefio de una interfaz
grafica amigable que facilite el proceso de modelamiento y que presente los
resultados de una manera organizada y de facil entendimiento para el usuario.



Capitulo 1
ANTECEDENTES Y ESTADO DEL ARTE

1.1 ANTECEDENTES

Los estudios sobre manganitas iniciaron en el afio 1950, Jonker y Van Santen [1].
Realizaron investigaciones con (La,Ca)MnOs;, (La, Sr)MnOs, (La,Ba)MnOs;. El
principal resultado presentado, fue la presencia de ferromagnetismo. Ellos
definieron las manganitas como: “compuestos que contienen iones Mn trivalente y
tetravalente”. También encontraron que las manganitas cristalizan en estructura
cubica tipo perovskita. Otro resultado importante de este trabajo fue la medicién de
la temperatura de Curi para muestras con exceso de oxigeno. En estos primeros
estudios la fase ferromagnética (FM) fue atribuida a una interaccion de intercambio
positivo. Posteriormente esta teoria fue reemplazada por |la del doble intercambio.

En un trabajo posterior algunos meses después, Van Santen y Jonker en 1950 [2]
reportaron conductividad en manganitas, encontrando anomalias en la
conductividad a la temperatura de Curie. En 1954 Volger [3] escribié acerca de las
manganitas cuando estan en estado FM, que mostraban una notable disminucién
de la resistividad en presencia de campos magnéticos. El autor estudié cambios
en la resistencia para muestras de LagsSryo2MnO3; a diferentes temperaturas. En
1955 Wollan y Koehler [4] emplearon difraccidon de neutrones para estudiar la
estructura de LasxcaxMnO3, en un completo rango de composiciones. Ellos fueron
los primeros en emplear estas técnicas para estudiar magnetismo en materiales.
Encontraron también que ademas de las fases FM reportadas anteriormente, se
presentaron muchas otras fases antiferromagnéticas (AFM) e incluso reportaron
en algunos casos evidencia de ordenamiento de carga (CO). En 1956 Jonker [5]
reporto el estudio experimental del parametro de red como una funcién del dopaje,
mostrando para el caso de LaCaMnQOs3;, que a grandes cantidades de La, la red se
distorsiona, lo que no sucede cuando se incrementa la cantidad de Ca. Estas
distorsiones se asociaron con el efecto Jan Teller. W. Searle y G. Matsumoto [6]
en 1970 incluyeron el reporte de propiedades de la manganita (La,Pb)MnO3; que
tienen una temperatura de Curi alta, ademas de un estudio tedrico experimental
mas detallado de este material.

En 1979 Jirak y Pollert [7] estudiaron otras manganitas populares como Pr.
xCaxyMnOQOgs. Ellos emplearon técnicas de difraccion de rayos X y difraccion de
neutrones para estudiar su estructura y sus propiedades magnéticas. Se



reportaron una serie de desviaciones de la estructura cubica dependiendo del
valor de x. Un incremento en las actividades de investigacion en manganitas
comenzo6 en 1990 debido a que se observé una gran magnetorresistencia (MR), la
magnetorresistencia fue encontrada especialmente en peliculas delgadas de
materiales con propiedades magnéticas. Por esta razén gran parte de la
comunidad cientifica se dedicé al estudio tanto tedrico como experimental de
diferentes tipos de manganitas en forma de peliculas delgadas, multicapas,
nanoparticulas, superredes, etc. Estudiando propiedades magnéticas y de
transporte tales como magnetizacion, susceptibilidad, calor especifico, resistividad,
curvas de histéresis, Magnetorresistencia gigante (GMR) y magnetorresistencia
colosal (CMR) en funcion de parametros externos tales como temperatura, campo
magnético y parametros del proceso como la presion.

Michael Ziese en 1998 [8] estudio la resistividad a altas temperaturas de peliculas
delgadas de Lap7CapsMnOs; y Lag7BapsMnO; crecidas epitaxialmente sobre
diferentes sustratos, alli se presenta el efecto polar idnico en la resistividad. V.
Moshnyaga en 2000 [9] prepard peliculas delgadas de LaysCaqsMnOs por una
técnica no tradicional de deposicidn por solucidn metalografica en aerosol. Las
muestras presentaron transicion metal-aislador a temperaturas entre 150-250 K y
una MR maxima entre 160% y 1400% para campos magnéticos de 5 T. también
se encontr6 magnetorresistencia del 105% en multicapas (10nmx10nm) de
Laz;sCaqsMnOs/LaMnOs3, se encontré que las propiedades de magnetotransporte
dependen de la microestructura de las peliculas. V. K. Vlasko-Vlasov en 2000 [10]
estudio la presencia de inhomogeneidades en peliculas de LaysCaqsMnOs, a
temperaturas por debajo de 105 K se observd influencia de estas
inhomogeneidades en las propiedades magnéticas y eléctricas. |. N. Krivorotov en
2001 [11] en compafia de su grupo de trabajo crecieron superredes de
[LazsCaqsMnOs/LasCazsMnOs] (3 nm)x10 por la técnica de molecular beam
epitaxy asistida por ozono, sobre sustratos de SrTiO3 (100). Ellos encontraron que
la interaccion del intercambio en la interfase AFM/FM actua como un campo
magnético efectivo que influencia directamente las propiedades de transporte y la
CMR de las manganitas. L. M. Wang y sus colaboradores en 2001 [12] estudiaron
la resistividad a bajas temperaturas de peliculas epitaxiales de alta calidad de
oxidos de manganeso dopados. Ellos explicaron los resultados por el modelo de
colapso de densidad de portadores. También observaron una fuerte dependencia
de la MR con respecto al campo magnético. M. Bibes en el 2002 [13] estudio la
dependencia de las propiedades de magnetotransporte como una funcién del
espesor de peliculas de Lay3CaqsMnO; crecidas epitaxialmente sobre sustratos
monocristalinos de SrTiO3;, LaAlO; y NdGaOs, encontrando que el
comportamiento magnético del material en forma de peliculas delgadas difiere del
material en bloque. J. Klein y sus colaboradores en 2002 [14] midieron la MR de
peliculas de Lay3Caq3MnOs3 crecidas sobre sustratos de SrTiO; tanto en forma
paralela como perpendicular a la muestra con el fin de estudiar la anisotropia en
las propiedades de transporte. D. Rubi en 2002 [15] preparo peliculas delgadas de
LagsCapsMnO3 por la técnica de deposicion por laser pulsado, estudiando las



propiedades estructurales y de transporte, cuando estas son crecidas sobre
diferentes sustratos, y como multicapas conformadas por diferentes materiales. M.
Ziese en 2003 [16] estudio las propiedades microestructurales, magnéticas y de
transporte de pelicula de Lap7Cap3MnO3 crecidas epitaxialmente sobre sustratos
de SrTiOs. Los estudios se realizaron como una funcién del espesor. Peliculas con
espesor grande presentan propiedades similares a las del material en bloque. Se
encontré ademas que el estado aislante es una propiedad de las peliculas de
manganitas con estrés homogéneo. M. Malfait en 2003 [17] estudié propiedades
magnéticas y de transporte de peliculas epitaxiales de manganitas de Laj.
xCaxyMnO3 (x aprox. 0.5) crecidas por deposicion pulsada por laser. La
composicion de x=0.5 esta situada entre el comportamiento FM y AFM, aislante y
metal del material a bajas temperaturas. Las peliculas se convierten en metalicas
cuando se aplican campos magnéticos altos. Sin embargo, la resistividad cae
hasta seis 6rdenes de magnituda 50 Ky 12 T.

1.2 ESTADO DEL ARTE

En los ultimos afos se han presentado en la literatura diversos reportes sobre
estudios de las propiedades magnéticas y de transporte de estos materiales, de
tipo tedrico y experimental. S. Mercone y sus colaboradores en 2005 [18]
estudiaron la resistividad de peliculas delgadas de Lap7A03MnO3; con A=Ca, Sr, en
un amplio rango de temperaturas. En este trabajo se compara la resistividad con
peliculas crecidas por diferentes técnicas y sobre diferentes sustratos, permitiendo
analizar muestras con diferente grado de desorden. C. Christides y sus
colaboradores en 2007 [19] realizaron diferentes estudios para analizar el efecto
del estrés epitaxial y la distorsion de la red sobre el mecanismo de Exchange bias
observado en multicapas de LaysCaqsMnOs(FM)/Laq3CazsMnOs (AFM) por
debajo de temperaturas de 80 K, demostrando que el Exchange bias se relaciona
con la acomodacién de los atomos en la red. V. Markovich [20] estudié las
propiedades de transporte de peliculas delgadas de LagsCap2MnOs con
espesores de 15 y 300 nm y se confrontaron con las propiedades de
monocristales en bloque, de la misma composicion. Las peliculas exhibieron una
variedad de estados meta-estables resistivos. Los resultados son interpretados en
el contexto de separacién de fases.

Pero los esfuerzos de los cientificos también se han enfocado a la realizacion de
modelos y trabajos tedricos con el fin de comprender el comportamiento de las
manganitas especialmente en forma de peliculas delgadas. Inicialmente el modelo
mas empleado fue el modelo Ising junto con el método de Monte Carlo. Y.
Laosiritaworn en 2004 [21] emple6 simulaciones Monte Carlo y analisis de campo
medio para observar el comportamiento de peliculas delgadas Ising con
estructuras cubicas como una funcion de la temperatura y el espesor,
especialmente en la regién critica. Encontraron que el comportamiento magnético
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cambia de 2d a 3d con incremento del espesor de la pelicula. A. Oubelkacem en
2004 [22] empleo la teoria de campo efectivo las propiedades magnéticas de la
superred Ising consistente en dos materiales FM A y B con capas con
acoplamiento AFM en las interfaces. A. De Virgiliis en 2005 [23] realiz6 estudios
de interfases en sistemas Ising confinados con campos superficiales compitiendo.
Esto sucede cuando se aplican campos magnéticos en los lados opuestos de las
paredes de los dominios a lo largo de determinada direccion. Fortunato Silva de
Menezes en 2005 [24] estudio los patrones de los dominios magnéticos y de las
propiedades termodinamicas de peliculas delgadas magnéticas con anisotropia
perpendicular. Por medio del método de Monte Carlo se calcularon funciones de
correlacion espacial, calor especifico, susceptibilidad magnética y patrones de
dominios como una funcion de la temperatura. B. J. Schulz en 2005 [25] empled
simulaciones extensivas Monte Carlo, para estudiar la transicién de localizacién y
deslocalizacion de una pelicula delgada Ising con paredes compitiendo
antisimétricamente para un conjunto de parametros donde la transicion es
fuertemente de primer orden. G. Alvarez en 2006 [26] hizo simulaciones Monte
Carlo y el modelo orbital dos eg para manganitas. Se introduce la estabilidad de
los estados aislantes ferromagnéticos de tipo CE y A. cuando se presenta
desorden en el super-intercambio entre los espines localizados tyg. F. L. Tang en
2006 [27] presentd una simulacion para distribucion atdmica y estructura local en
Lay3CazsMnOs. Encontrd que el ordenamiento de La/Ca a lo largo con Mn** y
Mn** es mas energéticamente favorable que el desordenamiento de La/Ca a bajas
temperaturas entre 0 y 50 K. P. Cossio en 2006 [28] estudid las propiedades
magnéticas y el comportamiento critico de peliculas delgadas FM cubicas simple.
Ellos simularon peliculas de LxL dimensiones con condiciones de frontera cuasi-
libres, con base en el método de Monte Carlo y el modelo Ising de interaccion
vecinos mas proximos. Los estudios revelaron una fuerte dependencia de los
exponentes criticos y la temperatura critica con respecto al espesor de las
peliculas. T. Iwashita y sus colaboradores en 2007 [29] realizaron modelos Ising
de sistemas con interaccién de espines de dos y tres y cuatro-cuatro sitios para
determinar la magnetizacién, el calor especifico y la temperatura de Curi, por
medio de Modelos Monte Carlo. Ezequiel V. Albano en 2007 [30] desarrollé
modelos 2-D de sistemas magnéticos Ising confinados en una geometria Lxd
(L<<d) en presencia de campos magnéticos actuando en direcciones opuestas de
d, exhibiendo una interfase entre dominios con diferentes orientaciones que corren
paralelas a las paredes. J. Mazo-Zuluaga y J. Restrepo en 2006 [31] realizaron
estudios de propiedades magnéticas de peliculas delgadas de magnetitas por
medio del método de Monte Carlo y el modelo Ising. Las peliculas tenian
dimensiones LxLxd y se emplearon condiciones de frontera semi-periddicas. Los
resultados presentan una dependencia de la ley de potencia de la temperatura
critica con el espesor de las peliculas delgadas. A. Zaim en 2007 [32] simuld por
el método de Monte Carlo para estudiar la influencia de los efectos superficiales
en el comportamiento critico de peliculas magnéticas Ising con espin %2 sobre una
estructura cubica simple. Se derivaron los diagramas de base a partir de los
exponentes criticos en el caso de una superficie perfecta, en tales peliculas la
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temperatura critica se puede correr a la izquierda o a la derecha con respecto al
material en bloque. J.B. Santos-Filho en 2007 [33] utiliz el algoritmo de Wolf para
simular la dinamica de un sistema Ising de una red cubica. Ellos obtuvieron
cantidades termodinamicas tales como magnetizacion y susceptibilidad, estimando
los valores de las temperaturas criticas.

La mayoria de las investigaciones que se han realizado para entender los
sistemas de bicapas magnéticas han sido experimentales. Sin embargo, el
experimento por si solo no es suficiente, ya que el modelamiento tedrico es
esencial y necesario para un completo entendimiento del comportamiento
fenomenolégico de las bicapas magnéticas, no sélo porque permite estudiar las
bases matematicas y fisicas para su comprensioén sino también porque reducen
tiempo y costo en la realizacién de experimentos.

En la actualidad se encuentran muy pocos trabajos tedricos que describan las
propiedades termodinamicas e histeréticas de los sistemas de bicapas
magnéticas. Entre las ultimas publicaciones tedricas esta el trabajo de Aladyshkin
[46] que utiliza el modelo matematico de Ginzburg-Landau para encontrar la
dependencia de la temperatura critica en funcién del campo magnético aplicado a
las peliculas delgadas y el trabajo de Kirkpatrick [35] que utiliza un modelo
matematico de teoria de campo efectivo cuantico para el estudio de los fendmenos
criticos. Aunque son muchos los estudios para explicar el fenobmeno de Exchange
Bias, todavia se tienen muchas dudas tedricas sobre el modelamiento que se ha
propuesto. Revisando la bibliografia existente se puede concluir que son
necesarios mas trabajos tedricos para entender los fenébmenos que ocurren con
los sistemas de bicapas magnéticas.

Teniendo en cuenta esta necesidad y motivados por los trabajos simulacionales de
Laosiriataworn [36] en donde se estudian las propiedades criticas de las peliculas
ferromagnéticas, de Garcia [37] y de Iglesias [38] donde se estudian las
propiedades histeréticas de las nanoparticulas magnéticas, y de Kiwi [39] en el
que se analiza el fendmeno de Exchange bias para bicapas magnéticas de
FeF2(110)/Fe, se ha decido estudiar, utilizando el método Monte Carlo, las
propiedades magnéticas e histeréticas de los sistemas de peliculas delgadas.
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Capitulo 2
MARCO TEORICO

2.1 Estructuras de las Manganitas

Las Manganitas son oxidos con estructura perovskitas cuya formula general es A+.
xBxMnO3; (ABX3), en donde A es una tierra rara, B es un metal divalente (Ca, Sr,
Ba, Pb) y O<x<1. La estructura de estos materiales se presenta en la Fig. 2.1. La
molécula de manganeso se ioniza dependiendo de la estequiometria entre la tierra
rara y el compuesto metalico. En particular para el compuesto de La.xCaxMnOs, la
molécula de manganeso se ioniza en Mn*>* con cuatro electrones y Mn** con tres.
Los electrones de estos iones se distribuyen en el orbital d que esta cinco veces
degenerado. Las Manganitas exhiben interesantes caracteristicas de
magnetotransporte y competencias de fase, lo cual ha promovido un amplio
estudio de sus propiedades magnéticas. Estas propiedades, a su vez, dependen
de tres factores:

- La estequeometria, que originan fases ferromagnéticas (FM) o
antiferromagnéticas (AFM) [40].

- El comportamiento con respecto a la temperatura.

- El campo magnético aplicado.

(a) (b)
Figura 2.1 (a) Estructura de una celda unitaria de la manganita La;Ca,MnO;. (b) Estructura
cristalina extendida.
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2.2 Procesos de Intercambio

Un proceso de intercambio es la manera en que internamente los atomos vecinos
de un compuesto, comparten electrones entre si. Para explicar algunas de las
propiedades de magnetotransporte que se presentan en las manganitas, se han
propuesto varios modelos; dos de ellos son los modelos de Superintercambio (SE)
y Doble Intercambio (DE), por sus siglas en ingles.

2.2.1 Superintercambio

Se le denomina superintercambio a la interaccion que ocurre entre iones
magnéticos mediada por los electrones del vecino comun no magnético. Para que
pueda existir superintercambio, los iones de los diferentes compuestos deben
cumplir ciertas condiciones. El i6n que hace de “puente” entre los iones
magnéticos, debe tener una configuracion orbital p y estar en el estado base. Este
ion trasfiere un electron al i6n magnético, haciendo que este ultimo quede en un
estado excitado; dicho electron conserva su orientacion espinorial [41]. Este
intercambio hace que el estado base del ibn magnético sea una mezcla de
orbitales atdmicos; esta mezcla de estados excitados es la responsable de las
propiedades magnéticas del sistema. Por ultimo se deben cumplir ciertas
condiciones de simetria para que el intercambio sea posible; siendo una de ellas,
que la funcion de onda del i6n “puente” debe ser ortogonal a la funcion de onda
del compuesto magnético.

Se supone, que los atomos estan lo suficientemente separados para asegurar que
la unica interaccion fisica relevante es el intercambio entre dos electrones,
impuesto por el principio de exclusion Pauli. Para permitir el salto de los electrones
de un lugar a otro, se supone que ellos pueden crear bandas en el solido. El
electron forma un aislante (magnético) solo si la banda esta completamente llena,
en el caso contrario se dara la formacion de un estado magnético metalico.

2.2.2 Doble Intercambio

El “doble intercambio” (DE), es una propuesta de Zenner [42] donde se le permite
al electrén moverse en el sistema a través de la generacion de un estado de espin
polarizado. Muchos de los primeros trabajos tedricos en manganitas, realizados en
los afios cincuenta, se enfocaron en explicar los aspectos cualitativos de las
propiedades magnéticas y de transporte descubiertos experimentalmente. El DE
ha sido el que mas trascendencia ha tenido a partir de esos primeros estudios,
pues a pesar de sus falencias, ha sido capaz de explicar de forma acertada
algunas propiedades de magnetotransporte en ciertas manganitas.
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Figura 2.2 Representacion del doble intercambio que involucra los estados eq y toy de los iones
de manganeso, para el compuesto La,;Ca;3MnO;,

El DE ha sido explicado de dos maneras diferentes: la original de Zenner que
considera que en este proceso hay dos movimientos simultdneos (de ahi el
nombre), uno que involucra al electrén 1 que se mueve del manganeso de la
izquierda al oxigeno y la del electron 2 moviéndose del oxigeno al manganeso de
3+ 12— 4+ 4+ 12— 3+ .
la derecha, Mt Qs M = MOy Mnr - aste proceso se observa en la figura 2.2.
La segunda forma de visualizar el fendmeno de DE fue presentada por Anderson y
Hasegawa [43]. Esta forma involucra un proceso de segundo orden, en el que los
dos estados descritos anteriormente van de uno al otro utilizando el estado

. . 3t 3t . .

intermedio M%1%Mn:  En ese trabajo tuvieron en cuenta que el traslado de
electrones de una configuracion a otra se hace a través de las integrales de
transferencia y debido a que el espin de los electrones esta acoplado al espin de

los iones, existe también una integral de intercambio intra-atémica “u. Para
solucionar el sistema se toma una vision semi-clasica, es decir, se supone que los

iones de manganeso tienen un espin S grande, por tanto se les puede asignar
una direccién definida en el espacio y un valor preciso al angulo relativo entre
ellos. La siguiente ecuacion representa la energia del electron cuando se
encuentra en el primer atomo, donde tiene dos posibilidades de energia, paralela o
antiparalela. El traslado al otro atomo se puede hacer por medio de la matriz de
transferencia teniendo en cuenta la orientacion de los espines.

E=+J,8 21)

Es importante recalcar el papel que juega la union O-Mn para entender el
significado de la palabra “doble” en todo el proceso. Sin embargo, en la mayoria
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de los trabajos tedricos que se llevan a cabo en el contexto de las manganitas se
suele omitir la presencia del oxigeno y se utiliza so6lo el hamiltoniano que involucra
al manganeso. Independientemente de las muchas adaptaciones hechas al
término de “doble intercambio” que se utilizan en los diferentes textos, es gracias a
este mecanismo que se puede dar una explicacion a la aparicion de las fases FM
de las manganitas [44].

2.2.3 Integrales de Intercambio

Una integral de intercambio (/) es la funcion que permite describir, en el

hamiltoniano () de un sistema, como es el intercambio magnético entre atomos
vecinos. Es decir, cuando en un proceso de intercambio se tienen en cuenta las
interacciones entre electrones o atomos vecinos, es necesario describir el acople o
la intensidad del intercambio que entre ellos puede ocurrir.

Cuando se analiza la estructura cristalina de la manganita, se aprecian varios tipos
de interacciones o acoples entre iones de Mn:

(i) Aquellas que estan en el mismo plano Jab.
(i) Las que estan perpendiculares a dicho plano Jc.
(iii) La que ocurren entre electrones pertenecientes al mismo i6bn denominado

acople de Hund Ju.

Los dos primeros tipos de interacciones dependen de los atomos vecinos, y se
determinan por la orientacién de los espines en dichos planos; por tanto pueden
aparecer varios tipos de ordenamientos magnéticos, es decir, que el espin total de
los iones del material antiferromagnético pueden organizarse en forma paralela o
antiparalela en determinado plano y/o orientacion cristalografica.

En las manganitas se pueden encontrar varios tipos de ordenamientos
magnéticos, como se muestra en la figura 2.3. La figura 2.3 (a) representa un
ordenamiento ferromagnético para una red cubica simple y la figura 2.3 (b)
representa los distintos ordenamientos para un sistema antiferromagnético en una
red cubica simple.
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(b)
Figura. 2.3 Diferentes tipos de ordenamientos magnéticos por planos que se pueden presentar
en las manganitas para una red cubica simple.

La tercera forma de acople presente entre los iones de Mn esta relacionada con el
ensamble entre los electrones pertenecientes al mismo ién. Para el caso del Mn3+,
debido a que contiene un electron deslocalizado e4, este se acopla con los
electrones localizados t»4, formando el acople de Hund J4 como se puede observar
en la figura 2.4. T

VA .

I? JH

Figura. 2.4 Acople de Hund a través del factor de intercambio de Hund, J4 menor o igual que 1
eV.

2.3 Transiciones de Fase

Se habla de transiciones de fase cuando un sistema fisico cambia de estado. En
general este término se empledé primero en la fisica termodinamica, donde la
transicion de fase aparece cuando un parametro especifico (energia libre, energia
interna, entropia, etc) presenta un cambio con respecto a la temperatura, el
volumen, la presién o la concentracidn. De igual forma, cuando se empezo el
analisis de los sistemas magnéticos, rapidamente se observaron cambios en la
estructura o propiedades de estos, relacionados con variaciones de la
temperatura, el campo magnético aplicado y la estequeometria del sistema.
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Para las transiciones magnéticas, también se mantuvo la herencia del vocabulario
de la termodinamica; es asi como -adoptando los términos termodinamicos- las
transiciones pueden ser de primer, de segundo o de un orden superior.
Termodinamicamente hablando, una transicion de primer orden ocurre cuando la
funcidn de transicién cumple tres propiedades [45] como: (i) la coexistencia de dos
fases, (ii) la existencia de variaciones en la entropia, (iii) la presencia de estados
metaestables.

Sin embargo es mas usual seguir la clasificacién hecha por Fisher [46], donde una
transicion de fase de primer orden, hace referencia a la transicion donde la
primera derivada de un potencial termodinamico apropiado es discontinua.
Mientras que las transiciones continuas o de orden superior son aquellas donde
los comportamientos caracteristicos cerca de los puntos criticos, tienen las
primeras derivadas continuas y las segundas derivadas pueden ser discontinuas o
infinitas.

En particular, las transiciones de fase magnéticas son observadas variando la
temperatura. En las manganitas de valencia mixtas pueden ser de tres tipos: en la
temperatura de Curie (cambio del estado ferro-paramagnético o viceversa), en la
temperatura de Neel (paso del estado antiferro-paramagnético o viceversa) y en
transiciones debidas a estados de inclinacion (“canted state”) [47]. En la figura 2.5
se puede observar un diagrama sencillo de las transiciones de fase para la
manganita LasxCayMnOg3 variando la concentracién de Calcio (Ca).

300 1 T . T T T . . T
; La, Ca MnC
280 F ]| PM aislante L A s

B8 3
B b

Temperatura (K)
5]
8

EM 5 FM b AFM
140 | & 2 !
aislante 3 metal B aislante
120 + A
W
100 Ly i i P i i ] i
Lé] 10 20 30 40 &80 B0 OO B0 80 100

% Ca

Figura. 2.5 Diagrama basico de transiciones de fases para el compuesto La1-xCaxMnO3.
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2.4 Modelos para la descripcion de las manganitas

A mediados de los afios noventa las ideas para explicar el comportamiento de las
manganitas pasaron a ser un poco mas elaboradas. Se dej6 atras el escenario del
DE y se les dio mas relevancia a fendbmenos como la distorsion Jahn-Teller, los
efectos del campo cristalino, las interacciones Coulumbianas, los modelos de
orbitales entre otros. También contribuyeron a este viraje los reportes
experimentales, donde el modelo del DE se quedaba corto. Algunos de los
trabajos que contribuyeron a este cambio, fueron hechos por Millis et al. (1995)
[48], asi como el realizado por Calderdn et al. (1999) [49]. El primero, entre otros
aspectos, reporta que la resistividad crece reduciendo la temperatura, incluso por
debajo de la temperatura de Curie Tc. EI segundo, expone por qué el DE no es
suficiente para explicar el comportamiento del compuesto La;, CaxMnO3, puesto
que tiene caracteristicas aislantes por debajo de 7c pero es metalico por encima de
esta. En esta seccion se dara una breve descripcion de los modelos mas recientes
que hasta ahora han surgido para tratar de explicar y entender mejor el
comportamiento de las manganitas a través de un analisis de los trabajos de
E.Dagotto et al. [50].

2.4.1 Interaccion Coulombiana

Para poder dar una buena explicaciéon de un sistema fisico se debe buscar un
hamiltoniano que sea simple de trabajar y que, después de ciertas
aproximaciones, sea relativamente acorde con la realidad. En la aproximacion
semiclasica y debido al campo cristalino de las manganitas, los cinco orbitales d
se dividen en dos grupos: los estados eg y 729. En dicha aproximacién los
electrones del nivel eg pueden ser removidos a partir del dopaje del material, sin
embargo los electrones del nivel 129 no son afectados y su poblaciéon permanece
constante. Adicionalmente, se induce el alineamiento de sus tres electrones a un
estado § = 3/2, a través de las reglas de Hund.

Por tanto, el nivel r2g puede ser reemplazado por un espin localizado en cada i6n
de manganeso.

Con el propésito de simplificar este modelo sin pérdida de la fisica esencial, es
razonable tratar a los tres electrones r2g de espin polarizado como un “ndcleo de
espines” expresado por S; en el sitio j; esto es posible puesto que la integral de
traslapamiento entre los orbitales d en el nivel 129 del manganeso y los orbitales p
en el nivel o del oxigeno es pequefia comparada con los orbitales d en el nivel eg y
los p del nivel 0. Por tanto, el efecto del fuerte acoplamiento de Hund entre el
espin de los electrones egy los 72g esta considerado a través del siguiente término
fenomenoldgico:
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H i = —JHZ§i.S ; (2.2)

1

N
Donde §'. es el espin de los electrones ey

1
Se debe agregar un término mas al hamiltoniano:

Hel—el :ZHIC+V<Z>plpj (23)
i i,j

Donde p, =) n,, siendo o las matrices de Pauli y yel indice para los grados de
yo

libertad del orbital, solo corre sobre los electrones de eg, el término V es la

interaccion Coulumbiana entre primeros vecinos y H;es el término de interaccion

Coulumbiana para los electrones del orbital d.

2.4.2 Términos de Heisenberg

En el limite, cuando todos los electrones eg son removidos del sistema
La1xCaxMnQO3 ( donde x=1, es decir, Mn4+) el modelo se vuelve trivial pues la
interaccion entre los espines localizados es mediada por los electrones del nivel
t2g. Sin electrones moviles, los espines localizados se convierten en libres o0 no
interactuantes. Sin embargo, es bien conocido que las manganitas tienen un
estado AF tipo G [51], como por ejemplo ocurre en el compuesto CaMnOs, que
hasta el momento no ha sido explicado; por tanto los espines localizados deben
tener entre si un acople AF para obtener el tipo G. Esto se puede entender, si se
tiene en cuenta que los electrones f2g pueden inducir una interaccion de
Heisenberg AF, por medio del salto virtual entre primeros vecinos, a través de un
mecanismo de superintercambio. Para tener en cuenta este efecto se pude
introducir el término:

H,p=Jp SIS] (2.4)
(i,J

Que representa el acople entre los espines localizados t2g. JAF €s el acople entre
espines de primeros vecinos <i,j>. El valor de Jar debe ser pequefio, comparado
con los valores de salto de los electrones eg, y también en comparaciéon con el
acoplamiento Hund. A pesar de lo anterior, este término (JaF) cobra gran
relevancia cuando hay competencia de estados con energias similares.
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2.4.3 Interacciones Electron- Fonon

Otro ingrediente importante en las manganitas, es la distorsion de la red acoplada
a los electrones e,. Especificamente, son dos las distorsiones que se pueden
asociar con la red. Una debida a la distorsion Jahn-Teller [52] y otra debida a los
modos de vibracion, producidos por los octaedros de los oxigenos, ya sea de
compresion o de dilatacion.

La combinacion de ambas distorsiones se pude expresar por medio de una
ecuacion, que depende del parametro s-Kn que, asu vez, regula cual distorsion
K

p

juega un papel mas relevante, segun sea el caso:

Hy = Y (H +H?) (2.5)

l

Donde H;" es el hamiltoniano basico que describe la interaccién entre los

electrones eg y los modos de vibracion de Jahn-Teller y H,”es el hamiltoniano de
compresion o dilatacion.

2.4.4 Hamiltoniano Completo

Teniendo en cuenta lo expuesto en los numerales anteriores, existen cinco
términos importantes que regulan la fisica de los electrones en las manganitas.
Estos son:

(i) El acople de Hund, HHund, entre los espines del nivel eg y los espines
localizados del nivel r2g.

(i) la interaccion coulombiana, Her-el, entre los elctrones eg.

(i)  El intercambio de acoplamiento antiferromagnético de Heisenberg, Harm,
entre los espines r2g de los primeros vecinos. Se debe tener en cuenta
que, para inducir este término es necesario permitir que los electrones
t2g puedan moverse entre primeros vecinos.

(iv)  El acople entre los electrones eg y la distorsion local del octaedro de

MnOe, Hel-ph. Su implementacion puede involucrar fonones clasicos
cooperativo o no cooperativos.
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(v) Por dltimo la energia cinética de los electrones eg, Hkin, donde los
electrones r2g se asumen localizados y sélo se mantiene su grado de
libertad espinorial, la cual se considera clasica.

Tomando estos factores se pude escribir un hamiltoniano completo para las
manganitas como:
H =HHund +H

! +HAF'M +H h +Hkin (2'6)

el—e el—p

Esta expresién puede definir, lo que se llamaria, un comienzo de un modelo
apropiado para describir las manganitas. Pero aun con las aproximaciones hechas
hasta aqui, dicho modelo, es bastante complicado de estudiar y de calcular. Este
es un problema bastante recurrente en la fisica de muchas particulas. Sin
embargo, la busqueda de una solucidn para este modelo es una de las mas
fascinantes tareas que ofrece el tema de las manganitas; no obstante los
numerosos obstaculos, se sigue en la busqueda de nuevas simplificaciones que
ayuden a describir mucho mejor su fisica.

2.5 Magnetorresistencia Colosal

La magnetorresistencia (MR), es el efecto de la reduccion de la resistividad de un
material, al pasar de una fase paramagnética (alto desorden), a una
ferromagnética (fase ordenada); asi mismo si se aplica un campo magnético a la
muestra, esto ayuda a incrementar el orden magnético y a disminuir la resistividad.
La magnetorresistencia esta dada por la expresion:

Ap=ph_p0

Po (2.7)

Donde pn y po son la resistividad con y sin campo aplicado respectivamente. Es
importante tener presente, que en los materiales ferromagnéticos normales, la MR
es solo de un pequefio porcentaje. Distinto a lo que ocurre con las manganitas,
pues dentro de sus caracteristicas mas notables, esta la magnetorresistencia
colosal (CMR). Se le denomina asi, porque experimentalmente se observaron
valores muy por encima al de los compuestos ferromagnéticos tradicionales. Es
asi como, se hallaron valores de hasta 1500% a 200K y 100,000 % a 77K. Aunque
estas observaciones se reportan desde el comienzo de los estudios sobre
manganitas en los afios cincuentas, ni su potencial tecnologico, ni cientifico fueron
apreciadas en esos primeros estudios.
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2.6 Propiedades de los compuestos Lay3Caq3sMnO; y Lay;Caz3MnO;
2.6.1 Propiedades Magnéticas

El compuesto Lay3Caq3sMnO3, de acuerdo con la explicaciéon hecha con base en
la figura 2.5, que hace referencia al diagrama de fases del compuesto Las.
xCaxMnO;, se puede deducir que para la concentracion x = 1/3, la manganita
presenta caracteristicas ferromagnéticas. El compuesto Laq3Caz3MnOs, a partir de
su concentracion de Calcio se puede inferir que su comportamiento es
basicamente antiferromagnético.

2.6.2 Propiedades Eléctricas

Las propiedades de transporte a bajas temperaturas de las manganitas, han sido
estudiadas detalladamente solo recientemente. Se ha probado que estas
propiedades, que requieren una corriente eléctrica finita atravesando la muestra,
son sensibles a efectos extrinsecos tales como fronteras de grano y dominios
magnéticos [53]. Estos efectos estan relacionados con las fronteras de grano y
con transporte limitado por el tunelamiento de carga y/o espin; y han llamado
fuertemente la atencién por las potenciales aplicaciones de las manganitas, como
por ejemplo dispositivos con valvulas de espin. Una magnetorresistencia grande
de bajo campo y/o baja temperatura, se puede obtener cuando las muestras son
policristalinas preparadas con granos convencionales, cristalograficamente
pequefios [54]. La magnetorresistencia esta limitada por el tunelamiento de
espines, que se basa en una buena polarizacion del espin de un grano individual o
a capas magnéticas en el sistema, y se desvanece a medida que la entropia
térmica elimina la polarizacion intergrano; esto ocurre mas o menos rapidamente a
medida que se alcanzan temperaturas a niveles practicos. También existe una
componente de magnetorresistencia de alto campo, asociada con las fronteras de
grano, que son esencialmente independientes de la temperatura en rangos entre 5
y 280 K; y esta relacionada con los alineamientos de espin en las zonas
magnéticamente desordenadas cerca de las fronteras de grano [55].

En la figura 2.6, se aprecia el comportamiento caracteristico de la resistividad para
el Lag;zCaq3sMnO3, con campos aplicados de H=0 y H=50 kOe, donde se ubica una
temperatura de Curie Tc.= (250 £ 5)K, que es la temperatura de transicion justo
donde la resistividad y la magnetorresistencia son mayores. Por medio de medidas
Hall se hallé que la movilidad es de u = 1 cm?V y que el camino libre medio, en el
compuesto, es menor que la constante de red. Lo anterior sugiere que por encima
de Tclos procesos de conduccion se realizan via el salto de primeros vecinos, mas
que por procesos de transporte en semiconductores. Por debajo de T¢, p cae
bruscamente, alcanzando valores propios de un metal comun por debajo de 30 K;
con temperaturas inferiores a 7¢/2 la magnetorresistencia es practicamente cero.
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Cabe destacar de la figura 2.6 que el pico de la resistividad y la
magnetorresistencia caen justo en Tc.
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Figura 2.6. Resistividad y magnetorresistencia tipica una pelicula delgada de Lay3Ca;3sMnO; en
funcion de la temperatura, con una Tc=250 K y una transicion metal-aislante.

Es interesante remarcar varias caracteristicas tipicas que presentan las
manganitas, que cuentan con ancho de banda baja y sus respuestas eléctricas,
cercanas a la temperatura de Curie Te.

i)

ii)

Se encuentra un comportamiento aislante por encima de 7c¢ en el
régimen paramagnético, el cual es exotico, pues decreciendo la
temperatura se puede obtener un estado metalico. EI comportamiento
aislante, no pudo ser explicado por el mecanismo de doble intercambio.
En el cual, los electrones eg son dispersados al desorden con un espin
localizado; este efecto no es lo suficientemente fuerte para inducir un
comportamiento aislante.

Cerca a Tc ocurre una pequeia y abrupta transicién en la resistividad,
dejando un comportamiento metalico en la region ferromagnética. Por
tanto, la temperatura de Curie es también una temperatura de transicion
metal-aislante.

A medida que T'tiende a cero, la resistividad converge a un valor grande
del orden de 1 mQ - cm, bastante mayor comparado con los metales
convencionales. Como referencia, la resistividad del cobre a
temperatura ambiente es de 1.7 mQ - cm.

25



2.7 Peliculas delgadas magnéticas

Cuando hablamos de peliculas delgadas en términos de materiales, nos referimos
a espesores del orden de los nanémetros (nm), para el caso de las manganitas del
tipo Las.xCaxMnOs se consideran peliculas formadas por los iones de Mn*® y Mn**,
con condiciones de frontera semiperiddicas, es decir, periddicas en el plano (L) y
libres en la direccién z que la denominamos espesor (d). Dependiendo de la
estequiometria del compuesto, es decir, del valor de x, varia la cantidad de iones

Figura. 2.7. Pelicula delgada con estructura cubica simple y dimensiones L = 15y d = 8.

2.8 Bicapas magnéticas

Cuando se hace referencia a una bicapa magnética, consideramos dos capas
superpuestas, es decir, una pelicula ferromagnética FM y una pelicula
antiferromagnética AFM. Lo interesante de un disefio de este tipo en un material
es que la interfaz Ferro — Antiferro produce el fendbmeno de Exchange Bias o
polarizacion de intercambio que es el corrimiento del centro ciclo de histéresis a lo
largo del eje de campo, lo cual produce un ciclo de histéresis no simétrico. Este
fendmeno todavia no ha sido completamente explicado, ya que soélo ocurre bajo
condiciones iniciales muy particulares e involucra muchas variables. Por esto y por
sus aplicaciones tecnologicas, en la actualidad es un tema de gran interés tanto
experimental como tedrico.
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2.8.1 Exchange bias

El Exchange Bias, o polarizacion de intercambio, aparece cuando entran en
contacto dos materiales uno ferromagnético y otro antiferromagnético. Cuando la
muestra se enfria bajo la accion de un campo magnético a temperaturas por
debajo de la temperatura de Neel del material antiferromagnético, las
interacciones de sus momentos magnéticos en la interfase de las capas
magnéticas hacen que el ciclo de histéresis no sea simétrico. La caracteristica
principal de este efecto es el corrimiento del centro del ciclo de histéresis de su
posicion normal H = 0 hacia un valor H = He, donde a HEe se le denomina campo de
exchange.

Existen algunos modelos para explicar este fendmeno, entre los cuales estan: el
modelo de Meiklejohn y Bean [56], en éste, el efecto de la polarizaciéon de
intercambio se puede explicar suponiendo una capa ferro en contacto con una
capa antiferro por medio de una interfaz ideal entre los dos materiales (planos
atomicos paralelos a la superficie). El modelo de Mauri [57], es un modelo con
paredes de dominio, se atribuye el debilitamiento del campo de Exchange al hecho
de que los momentos magnéticos en el material ferromagnético no son
completamente rigidos. Estos momentos en la interfaz son atraidos por los del
material ferromagnético, haciendo que se forme en el antiferromagnético una
pared de dominio paralela al plano de la muestra. El modelo de Malozemoff [58],
estd basado en la rugosidad que siempre aparece experimentalmente en la
interfaz cuando se unen dos peliculas delgadas, en el caso de una superficie
intrinsecamente no compensada la rugosidad da lugar a la formacion de terrazas
con espines en direcciones opuestas.

Aunque ellos difieren en la forma como explican el intercambio de polarizacion, es
de notar que todos los modelos proponen una cierta asimetria en la interfaz de los
materiales. La figura 2.8 muestra el fenomeno de corrimiento del ciclo de
histéresis.
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Figura. 2.8 Grafica del ciclo de Histéresis presentando corrimiento.

2.9 Modelos computacionales para la simulacion de sistemas magnéticos

El modelo en si, no es necesariamente la realidad del sistema, pero si es la mejor
aproximacion para poderlo entender. Cuando el modelo es comprobado a través
de la experiencia, o sus predicciones son correctamente comprobadas, el modelo
es aceptado como verdadero. Sin embargo esto no prueba que el sistema se
estructure o se comporte tal cual como el modelo, sino que, mas bien, el modelo
permite, de una mejor forma, entender como se comporta el sistema especifico. A
continuacion daremos una descripcidn sobre los modelos mas utilizados para
simular sistemas magnéticos y se hara una especial referencia al método de
Monte Carlo, el cual hemos elegido para este trabajo de investigacion en bicapas
del tIpO manganita Lay;zCaysMnOs/LaysCaysMnOs.

2.9.1 Modelo de Ising

El modelo de Ising es la simplificacién mas importante del modelo de Heisenberg,
y desde su aparicién en 1924 [59], es uno de los modelos mas estudiados en la
mecanica estadistica. Fue propuesto por el fisico aleman Ernst Ising en su trabajo
doctoral; quien lo desarrollé unicamente para una dimension y encontré que el
sistema no presentaba transiciones de fases; por lo que concluyd errébneamente,
gue no habia transiciones de fase para ninguna dimension. Mas adelante en 1944,
Lars Onsager, hizo el anadlisis para dos dimensiones, encontrando la solucién
exacta para las propiedades térmicas de una red L x M, con condiciones de
frontera periddica a campo cero. En esta ocasidén se observé una transicion de
fase de segundo orden con divergencias en el calor especifico, la susceptibilidad y
la longitud de correlacion. A pesar de esto, la solucién exacta al modelo de Ising
en tres dimensiones sigue sin resolverse hasta nuestros dias. Este modelo
propone una explicacién para un sistema ferromagnético, donde los espines estan
repartidos en una red y solo tienen dos posibilidades de orientacién, espin arriba
(1) y espin abajo (-1), y las interacciones se miden entre primeros vecinos.
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El modelo de Ising es el modelo de un iman. La premisa esencial detras de este
modelo, y de muchos otros modelos magnéticos, es que el magnetismo de un
material en bloque, esta hecho por la combinacion de momentos de dipolos
magnéticos de muchos espines atdomicos presentes en el material. EI modelo
propone una red con condiciones de fronteras periddicas, que tiene un dipolo
magnético o espin en cada uno de los sitios de la red, con valores si = +-1, con
una interaccion entre primeros vecinos mediada a través de la integral de
intercambio Jjj, cuyo hamiltoniano esta dado por:

H=-)J,5S,

<ij> (2.8)
La funcion de particion del modelo es la suma:

z=y 0]
(2.9)

Con p:ﬁ , donde kg, es la constante de Boltzman. Aunque Z esta disefada para
B

una representacion en un sistema clasico de un ensamble candnico, es también
aplicable para un ensamble grancanoénico porque la magnetizacion total dentro del
modelo no esta fija. Al resolver la ecuacidon, ya sea analitica o
computacionalmente, se hallan parametros tan importantes como la energia
interna, la entropia, el calor especifico y la magnetizacion.

2.9.2 Modelo de Heisenberg

El modelo de Heisenberg, es un modelo de la mecanica estadistica para sistemas
ferromagnéticos; a partir de él se pueden estudiar puntos criticos y transiciones de
fases. Este modelo ese puede dividir en dos tipos, clasico y cuantico.

2.9.2.1 Modelo clasico

En una red N-dimensional, se toma un conjunto de espines, cada uno ubicado en
un nodo de la red. El hamiltoniano que lo describe es:

H:—ZgJ,-jSi-Sj (2.10)

Donde Jjj es la integral de intercambio entre primeros vecinos, determinado por:

Jij = Jsiiyjson vecinos
0 en caso contrario
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2.9.2.2 Modelo cuantico

En el modelo cuantico de Heisenberg los espines no son vectores como en el caso
clasico; éstos son tratados como operadores a través de las matrices de Pauli, con
cualquier tipo de orientacidon y puede generalizarse a tres dimensiones, donde Jijj
es la integral de intercambio y H es el vector del campo magnético aplicado.

H--357,8.8,-H¥S, (2.11)

i=0 <i,j>
2.9.3 Técnicas de modelamiento para determinar propiedades de materiales

Cualquier tipo de propiedad en los materiales incluyendo las propiedades
magnéticas y de transporte pueden ser determinadas por un conjunto de métodos
computacionales. Estos métodos de modelamiento pueden realizarse en un
amplio rango de longitudes y escalas. Para longitudes de escala y de tiempo
pequefias son muy utiles las técnicas quimicas computacionales, en las que
normalmente se predicen estructuras atomicas empleando teorias de primeros
vecinos. Para una mayor escala de longitud y tiempo se emplean con mejor
desempeno técnicas de mecanica computacional que permiten observar el
comportamiento de materiales y estructuras en ingenieria. Sin embargo, para el
caso de escalas intermedias, no se tienen métodos de modelamiento generales.
Normalmente se usan técnicas multi-escala que capturan las ventajas tanto de la
quimica computacional como de la mecanica computacional [60]. En la figura 2.9
se presenta un diagrama que incluye los métodos mas empleados.

Métodos de Modelamiento
De Materiales

/ N

Métodos Métodos
quimicos mecanicos

N\ [ T

Mecanica nanomecanica Micromecanica Estructural

7éntica \ \

Micromecanica | | Micromecancia

’ Ab-Initio ‘ ’ Monte Carlo ‘ Dindmica | | Analitica Computacional
Molecular l
-Elementos
Mecanica -Iilst};::lbyr . finitos
Molecular - hallin-' sal -Elementos de
- Regla de Mezclas
Frontera

Figura. 2.9 Técnicas de modelamiento de materiales mas comunes.
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Para el caso de las propiedades magnéticas de los materiales, y teniendo en
cuenta que estas estan gobernadas especificamente por el espin de los
electrones, y por la interaccion entre dichos espines, se hace mas util emplear
técnicas computacionales quimicas también denominadas técnicas moleculares,
que son las que manejan las pequenas escalas.

Debido a la naturaleza discreta de estas técnicas, con frecuencia existen
limitaciones para las escalas de tiempo y longitud y pueden llegas a ser pesadas
computacionalmente. A pesar de esto, los avances en el desarrollo de nuevos
sistemas computacionales han hecho que en la actualidad las limitaciones hayan
disminuido. Dentro de estas técnicas, las mas usadas son; (i) dinamica molecular
(MD), (ii) Monte Carlo (MC) y (iii) simulaciones ab initio.

La técnica de dinamica molecular es un método estadistico que permite predecir
aproximadamente las interacciones entre fases constituyentes de una muestra, a
escala atdbmica, basandose en principios de la mecanica estadistica. Para un
sistema de N particulas, su comportamiento en funcién del tiempo es analizado en
el espacio de fases (6N), teniendo en cuenta las coordenadas de la posicion y la
cantidad de movimiento. Las cantidades fisicas se obtienen a través de un
promedio aritmético de valores de energia instantaneas para pasos individuales de
simulacién. Para muestrear todo el espacio de fases es necesario que la
simulacién corra por largos periodos de tiempo, lo que es una limitacién en el caso
en muchos casos y en la practica es necesario muestrear el sistema cuando ya ha
alcanzado el equilibrio.

Por otro lado, las técnicas ab-initio, a diferencia de los otros métodos, éste se basa
en potencial clasico o teoria de densidad funcional de primeros principios. Sus
principales ventajas la generalidad y la exactitud. En ellos se resuelve la ecuacidn
de Schrédinger para cada electrén, en un potencial autoconsistente creado por los
otros electrones y los nucleos. Los métodos ab-initio pueden aplicarse a un amplio
rango de sistemas y propiedades, sin embargo, estas técnicas son muy pesadas
computacionalmente y la simulacion se complica cuando se tiene un gran numero
de atomos.

La simulacion Monte Carlo (MC) se basa en el uso de numeros aleatorios para
generar trayectorias estocasticas y representativas a través del espacio de fases
del sistema. La primera simulacion de este tipo por Metrépolis se llevd a cabo en
Los Alamos en 1953 [56]. Desde entonces y debido a los avances de los equipos
de computo, esta técnica ha sido cada vez mas utilizada en los campos mas
diversos donde las fluctuaciones y los procesos estocasticos son importantes.
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2.9.4 Método de Monte Carlo

En una simulacion Monte Carlo, no se intenta seguir la “dependencia temporal” de
un modelo, en el que los cambios o el crecimiento, no siguen rigurosamente una
tendencia matematica predefinida (por ejemplo, las ecuaciones de movimiento de
Newton), sino que, mas bien, siguen un método estocastico que depende de una
secuencia de numeros aleatorios generados durante la simulacion. En cada
corrida del programa, se genera una secuencia diferente de nimeros aleatorios, y
por tanto en cada simulacidn no se obtendran los mismos resultados, pero todos
estos tendran alguna similitud con cierto “error estadistico” [61].

Para desarrollar eficientemente el método de Monte Carlo en un sistema
determinado, es necesario hacer la escogencia de los numeros aleatorios de
forma tal que se garantice que la mayoria de ellos estan dentro de la regién que
realmente contribuye a la solucion del sistema; a este proceso se le llama
“‘muestreo de importancia”. No utilizar este tipo de muestreo puede incrementar
enormemente el numero de calculos necesarios para llevar el sistema al equilibrio.
En este muestreo de importancia, los calculos estadisticos del valor esperado < A
> de un observable A, es estimado a partir de de su valor esperado sobre una
muestra relativamente pequefa del total de los estados posibles del sistema. Las
configuraciones utilizadas para estas estimaciones son escogidas de forma tal que
la probabilidad Pn del enésimo estado que aparece, este fuertemente relacionado
con el valor esperado del sistema. Los valores < A >y = < A > son obtenidos a
partir del peso estadistico de los N estados de la configuracion, por tanto < A >y
se pude escribir como:

n=1 (2.12)

Donde Kg es la constante de Boltzman, An es el valor de A en el enésimo estado y
En es su correspondiente valor de energia. Con este esquema estadistico, la
probabilidad del estado n se pude reescribir como:

-E, I KzT
e 't

b =—
z (2.13)

Como se dijo anteriormente, cada nuevo estado se debe generar a partir del
anterior, y por tanto se necesita crear una probabilidad relativa a ambos estados,
que exprese la posibilidad de generar el estado m a partir del estado n y por tanto:
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p =_n =e*(En*Em)/KBT

"R (2.14)

En el procedimiento anterior se presenta uno de los inconvenientes que surgen al
realizar varias interacciones entre medidas consecutivas, que existe una fuerte
correlacion entre ambas configuraciones y como consecuencia, no son
independientes entre si, al contrario, sus propiedades fisicas estan fuertemente
correlacionadas. Por tanto, las primeras configuraciones estan influenciadas por la
configuracion inicial y no son una buena representacion del equilibrio de las
propiedades del sistema, por ende deben descartarse de la simulacion. Debido a
esto, al momento de hacer los calculos deseados, no se tiene en cuenta los
primeros 100 o 200 pasos de Monte Carlo (MCS por sus siglas en ingles), o los
que el programador decida. Es necesario sefialar que cada paso de Monte Carlo,
se define como el tiempo que se requiere para recorrer todos los estados de una
configuracion dada.
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- Definir los sitios de la
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- Definir los espines S;
- Definir el Hamiltoniano
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Figura. 10. Diagrama para el método de Monte Carlo con dinamica metropolis.
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Los pasos para realizar una simulacion Monte Carlo para un modelo simple del
espin y aplicando el algoritmo de Metrépolis [61], se pueden especificar mediante
un diagrama de flujo sencillo, mostrando que el proceso puede ser dividido en tres
etapas presentadas en la figura 2.10.
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Capitulo 3
MODELOS COMPUTACIONALES

El objetivo principal de este capitulo es presentar la implementacion de los
modelos computacionales desarrollados para el estudio de las propiedades
magnéticas y de transporte eléctrico de la monocapa Laz3;CaqsMnO3; y de la
bicapa LagzsCaqsMn0Os/Lay3Caz3Mn0O3, variando diferentes parametros como
tamafio del sustrato (L), espesor (d), temperatura (T) y campo magnético (H). Las
propiedades simuladas son: la energia interna (E), el calor especifico (C), la
magnetizacion (M), la susceptibilidad magnética (X), la magnetorresistencia (MR) y
el fendbmeno de Exchange Bias, o polarizacion de intercambio, que es el
corrimiento del centro ciclo de histéresis a lo largo del eje de campo. Ademas, se
presenta el desarrollo y la implementacién de una interfaz grafica que permite
realizar las simulaciones de una manera sencilla para el usuario sin la necesidad
de recurrir al desarrollo de codigos de programacion.

3.1 Construccién de la Monocapa Lay3Caq3sMnO;

Se consideré una red cubica simple de iones Mn***¥ Mn***¢ y jones Mn**, los
cuales le proporcionan al material las caracteristicas magnéticas. Debido a que los
sistemas en consideracién para las simulaciones son peliculas delgadas con
condiciones de frontera periddicas en plano x-y, y libres en la direccion z, en
donde se varia el espesor de la muestra (d). En la red se evidencia que por cada
i6n Mn** hay dos iones Mn*3, esto debido a que el compuesto presenta en
términos de concentracion, el doble de cantidad de Lantano (La) con respecto a la
concentracion de Calcio (Ca). Como se menciond en la seccion 2.1 [62], los iones
Mn*? interacttian con el Lantano (La) y los iones Mn** interacttian con el Calcio. La
distribucion de cada uno de los iones en la muestra, para el caso de este material.
Para esta estequiometria, y de acuerdo al diagrama de fases magnéticas
presentado en la figura 2.5, este material presenta caracteristicas FM. La figura
3.1(a) muestra un esquema en 2D del ordenamiento de los iones magnéticos.
Este ordenamiento se produce de esta forma gracias a que el sistema posee
condiciones de minima energia, comparado con otras posibles distribuciones
i6bnicas. La figura 3.1 (b) presenta la muestra en 3D empleada para las
simulaciones. Esta imagen esta incluida en la interfaz grafica disefiada, y cambia
sus valores geométricos (L y d), de acuerdo con los parametros de entrada
ingresados por el usuario.
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Figura 3.1. (a) Distribucion bidimensional de iones magnéticos (b) Esquema tridimensional para
la monocapa La,;Cay;3MnO;3; con dimensiones 12 x 12 x 3.

3.2 Construccion de la Monocapa Lay;3Caz;3MnO;

Para la construccion de esta muestra, se consideraron las mismas condiciones de
frontera que en el caso anterior (seccion 3.1). En la muestra se observa que por
cada ién Mn** existen dos iones Mn**. Esto debido a que el compuesto presenta
en términos de concentracion, la mitad de cantidad de Lantano (La) con respecto a
la concentracion de Calcio (Ca), bajo estas concentraciones, el material se
comporta de forma AFM. La figura 3.2 presenta la muestra en 3D empleada para
las simulaciones. Esta imagen esta incluida en la interfaz grafica disefiada, y
cambia sus valores geométricos (L y d).
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Figura 3.2. Esquema tridimensional para la monocapa Lay3Ca;sMnO; con dimensiones 12
x 12 x 3.

3.3 Construccion de la Bicapa Lays;Caq3sMnOs/Laq;3CazsMnO;

Siguiendo con la convencion utilizada en las monocapas FM y AFM, la bicapa
Laz;sCaq3sMnOs/Lay3Caz3MnO; se construyd superponiendo sobre la monocapa
Laz3CaqsMnO; (FM) otra monocapa Laqs3CazsMnOs (AFM), con sus
correspondientes estequiometrias. En la fig. 3.3, se observa el disefo
tridimensional de la bicapa, construida por medio de la interfaz gréfica.

Figura 3.3 Bicapa Laz/gCamMn03/La1/3Ca2/3Mn03.
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3.4 Implementacion del Hamiltoniano

El Hamiltoniano que describe las interacciones para el sistema estudiado en este
trabajo es de la siguiente forma:

H :_‘]F Zgz §/ _KF Z(gz '&F)2 _JA th '§j _KA Z(gz '&AF)Z
i#jeFM ieFM i#jeAF i€eAF (3 1)

~Jra zs;i'gj_JFAZ Zgi‘gj_hzgi‘il

i#jeint er i#jeint er i

Siendo S; y S; los vectores de espines de Heisenberg clasicos. La primera y
tercera sumatoria se lleva a cabo para los pares de espines considerando los
primeros vecinos acoplados a través de la interaccion de intercambio J. >0 para la

capa FM y J,<o0para la capa AFM. El quinto y el sexto término consideran la
interaccion entre las capas FM y AFM (interfase), siendo J,.,, y J,,,las constantes

de intercambio correspondientes que se emplean en forma alternada y que
constituyen un mecanismo novedoso para el rompimiento de la simetria espacial
de inversion requerida para generar el Exchange Bias [63]. El segundo y el cuarto
término representan la anisotropia planar de las capas FM y AFM
respectivamente. El ultimo término hace referencia a la interaccion Zeeman de los
espines con una campo magnético uniforme aplicado externamente. En la Tabla
3.1 (a), (b) y (c) se muestran los valores de cada uno de los parametros incluidos
en el Hamiltoniano.

CAPA FM
Parametro Valor (meV)
Jex AB 7.77
Jex BC 3.3
Jex CA 4.65
(a)
CAPA AFM
Parametro Valor (meV)
J1 15.54
J2 6.6
J3 9.4
Ja 8.66

(b)
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INTERFAZ

Parametro Valor (meV)
Jia -2
Jis -0.5

(c)
Tabla 3.1. Vvalores de las integrales de intercambio.

La constante de anisotropia utilizada en las simulaciones para la bicapa
Laz/gCa1/3MnO3/La1/3Ca2,3MnO3 es Ky =1.24844.

Como ya se habia explicado anteriormente, las manganitas Laz3CaqsMnOs y
La13CazsMnOs se caracteriza por tener iones Mn** (S=3/2), que estan enlazados
con los iones Ca**, Mn**® y Mn*®% (S=2) que se relacionan con La**. Para el caso
de la capa FM, se consideraron tres tipos de enlaces Mn®*" ®9-O-Mn**®, Mn®* ®¢-0-
Mn** %y Mn*¢9-0-Mn®" ®9, con parametros de doble intercambio Jex_ab, Jex_bcy
Jex_ca respectivamente.

Los valores numéricos de estos parametros fueron obtenidos a partir de estudios
previos. Este ultimo fue obtenido a partir del ajuste de la simulacion para obtener
la temperatura de Curie (~ 260 K) para condiciones del sistema en bloque. Para
obtener el parametro de intercambio Mn**®-O-Mn**®, de la capa AFM, se llevaron
a cabo simulaciones del compuesto LaCaMnOs;, realizando una transicién de la
fase paramagnética a la fase antiferromagnética a una temperatura de ~ 120 K.
las constantes de anisotropia fueron obtenidas de la literatura [64], y se presentan
en la tabla 3.1, en la direccion del plano (100).

Por otro lado se empled el algoritmo de metropolis para el movimiento de los
espines, con el fin de obtener las propiedades termodinamicas en equilibrio tales
como magnetizacion, energia, calor especifico, susceptibilidad magnética, curvas
de histéresis, resistividad y magnetorresistencia. Para llevar a cabo las
simulaciones se emplearon alrededor de 5x10° pasos de Monte Carlo (mcs) por
cada espin.
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Figura 3.4 Energia en funcién del numero de pasos de Montecarlo para una temperatura de 200K.

Como es sabido, el sistema alcanza el equilibrio termodinamico después de cierta
cantidad de pasos de Monte Carlo. Esta situacion se presenta en la figura 3.4, en
la que se muestra la variacion de la energia y la magnetizacion en funcion de mcs.
Por lo tanto, los promedios de los observables deben hacerse a partir de cierto
valor de mcs, denominado valor de corte. EI numero total de iones empleados en
la simulacion es L?(dr+d,s), donde L2 es el nimero de atomos por plano basal, dr y
da son los espesores correspondiente a las capas FM y AFM.

3.5 Calculo de observables

Las principales cantidades de interés son la energia, que se calcula en
concordancia con el Hamiltoniano, dependiendo del modelo empleado. La
magnetizacion por sitio magnético, el calor especifico y la susceptibilidad
magnética. Asi mismo los ciclos de histéresis M (H), de donde se pueden calcular
cantidades como campo coercitivo, magnetizacién de remanencia y el campo de
exchange bias. Ademas, se pueden determinar la resistividad y la
magnetoresistencia. La proporcionalidad entre las fluctuaciones en una variable y
la susceptibilidad de dicha variable a un cierto campo conjugado se conoce como
el Teorema de Respuesta Lineal o Teorema de Fluctuacion - Disipacion [65,66].
De esta manera es posible calcular susceptibilidades en el marco de calculos MC
a partir de mediciones de las fluctuaciones de una determinada variable. El calor
especifico por espin se calcula a partir de las fluctuaciones en la energia como
[67]:
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e =Xl Z((p2y - (r)?) (3.2)

En este modelo, formado por N iones de Mn representados por espines S, tipo
Heisenberg, se puede calcular ademas la magnetizacion promedio en equilibrio
(|m|) sobre todos los estados del sistema como:

1

—NC)Z(Mi 'Mf)

(3.3)

Donde

- N 2 N 2 N 2
M;-M; =M} :(ZS./xJ +[ZS./yJ +(ZS_,-2] (3.4)
j=1 i=1 i=1 .
El indice i indica cada uno de los pasos de Monte Carlo, realizando un barrido
completo a la red, el indice j representa cada uno de los atomos de la red, NPM
representa el numero maximo de pasos de Monte Carlo y N, indica el numero de
pasos de corte, a partir del cual se realizan los promedios en equilibrio para el
calculo de los observables. Posterior al calculo de la magnetizacion vy
determinando sus fluctuaciones, se puede obtener la funcidon respuesta
denominada susceptibilidad magnética por espin.

z :£(<’"2>‘<’">2) (3.5)

3.6 Modelo hibrido de Kronig — Penney para la CMR

Cada modelo tiene sus fortalezas y sus debilidades, es por eso que en ciertas
ocasiones se recurre a modelos hibridos que se complementan entre si para
poder determinar una caracteristica comun en un sistema. En el caso particular del
estudio de la magnetorresistencia colosal (CMR) aun no se ha podido encontrar un
modelo adecuado, que explique su origen y comportamiento para todos los
materiales en los que este fendbmeno se observa. Uno de los modelos que ha
podido brindar una aproximacion para la CMR, es la propuesta de Vandewalle et
al. [68], que se basa en los grados de libertad electronicos y de la red, mas
concretamente en los grados de libertad magnéticos. Esta propuesta muestra que
la correlacién entre espines, es uno de los componentes mas importantes para
entender la CMR, como una propiedad de transporte en presencia de campos
magnéticos.
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En este modelo se combinan tres componentes, para enfatizar los grados de
libertad magnéticos:

- El modelo de Heisenberg para los espines magnéticos.
- Laformula de Drude para la conductividad eléctrica.
- El esparcimiento producido por los saltos electronicos (hopping).

Estos tres elementos se combinan en el modelo hibrido de la siguiente manera,
desde el punto de vista de los enlaces idnicos parcialmente covalentes en el
plano, los portadores cuasilocalizados se supone que son electrones (carentes de
espin), que constan de un salto lineal a lo largo del campo eléctrico aplicado a
través de la red. La fuerza de Lorentz es despreciada aqui, debido a que el camino
medio es pequeno. En los experimentos computacionales, se lanza un electréon
aleatoriamente desde la izquierda hacia la derecha de la muestra. Cada electron
salta de la siguiente manera; en un cluster magnético el salto electrénico es libre.
Cuando el electron llega a una pared magnética, él es detenido con una
probabilidad (71- p) o es transmitido con una probabilidad p.

En la figura 3.5 se presenta un diagrama esquematico de la muestra y el
movimiento de los electrones, que depende de la temperatura. Por analogia al
efecto tunel, p se asume como una funcién exponencial de la medida del tamafio
del cluster que esta por delante del electrén, es decir:

p =1-exp(-) (3.6)

Donde y es un parametro adimensional que representa el valor de la barrera del
potencial del clustery s la longitud del mismo. No existe un tiempo de retencion en
el sitio, ni arrastre magnético, ni fondnico o ningun otro tipo de dispersién. A cada
paso de tiempo, la estructura magnética es recalculada de acuerdo con el
procedimiento de Monte Carlo para el hamiltoniano de Heisenberg. Donde se
cuenta el tiempo 7 que le toma al portador llegar al lado derecho de la muestra.
Siguiendo la formula de Drude, la resistividad se puede escribir como:

p=— (3.7)
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Figura 3.5 Representacion esquematica de la muestra, el movimiento electronico
y el campo magnético externo aplicado.

Con L siendo el tamano de la red. Aqui lo que se considera es un tiempo de
espera, no un tiempo de relajacion, para que el electron este listo para pasar a
través de un dominio magnético. Este tiempo de espera es medido
hipotéticamente por la longitud del dominio, o su tiempo de vida. Esta es una
consideracion netamente geométrica y no una consideracién de fluctuaciones
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térmicas en fisica. Para determinar el tiempo z que tarda un electrén en cruzar la
muestra, se emplea la siguiente expresion:

r:d+i§[l—exp(—y s)]i Para s<d (3.8)
s

i=1

Siendo i el numero de veces que el electron queda bloqueado en una pared
magnética antes de que sea transmitido al siguiente sitio. En la figura 3.6 se
muestra un diagrama de flujo de la simulacion, empleando el modelo de
Heisenberg clasico.

Escoja una posicion en el plano x-y z=1

\

Calcule tamarios de cluster (sc)
y numero de clusters (cc)

SX(ij.K)*Sx(i.j.k+1)+ Sy(i.j.k)*Sy(i.j.k+1)+
Nol_ Sz(ij.k)*Sz(ij.k+1)>0 ﬁSl |

» Pase al siguiente ion
| ' I l
Encuentre un nimero - . —_—
Aleatorio (0<r<1) p=exp(-y’(sc) | g |
|
v o=t/
p>r
No i
Incremente 7
|

Figura 3.6. Diagrama de flujo de la simulacién empleado en la implementacion del modelo de
Heisenberg para determinar la resistividad en funcion de la temperatura.

La magnetorresistencia (MR) se calcula a partir de la siguiente ecuacion:

g = LO) = ph)

(0) (3:9)

Siendo p(0) y p(h) la resistividad para campos externos aplicados con valor cero y
diferente de cero respectivamente.
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Figura 3.7. Resistividad p tedrica y magnetorresistencia Ap , en funcion del inverso de la
temperatura, para campos magnéticos y tamafios de red distintos, donde K = J/BT.

3.7 Modelo de Kiwi para determinar el Exchange bias

El método que se utilizé para estudiar el fenomeno del Exchange Bias se basa en
el modelo de Kiwi [69], el cual basicamente consiste en una asimetria en la
interfase de las superficies FM (Laz3Caq3sMnO3) AFM (Laq3Caz3zMn0O;3). Esta
asimetria va a estar dada por dos integrales de intercambio diferentes, cada una
va a gobernar la interaccion de una subred AFM con la capa FM. La asimetria se
logra proponiendo que en la interface se tengan dos integrales de intercambio
diferentes (J)1, Ji2) y cada integral de intercambio describe la interaccion de la capa
FM con una de las subredes AFM.

3.8 Diseiio de la interfaz

Antes de mostrar los resultados obtenidos es importante hacer unas
observaciones sobre la interfaz grafica y dar detalles de su disefio y su gran
utilidad.

Una interfaz es un dispositivo que permite comunicar dos sistemas que no hablan
el mismo lenguaje. Restringido a aspectos técnicos, se emplea el término interfaz
para definir el juego de conexiones y dispositivos que hacen posible la
comunicacion entre dos sistemas. Sin embargo, cuando aqui hablamos de interfaz
nos referimos a la cara visible de los programas tal y como se presenta a los
usuarios para que interactien con la maquina. La interfaz grafica implica la
presencia de un monitor de ordenador o pantalla constituida por una serie de
menus e iconos que representan las opciones que el usuario puede tomar dentro
del sistema.
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Como se menciond anteriormente la interfaz se disefio y se programd haciendo
uso del lenguaje de programacion visual Basic. El porqué de la escogencia de este
lenguaje radica en que cumple con las caracteristicas deseadas para la aplicacion
de este trabajo investigativo. Visual Basic 6.0 es uno de los lenguajes de
programacion que mas entusiasmo despierta entre los programadores de PCs,
tanto expertos como novatos. En el caso de los programadores expertos por la
facilidad con la que desarrollan aplicaciones complejas en poco tiempo
(comparado con lo que cuesta programar en Visual C++, por ejemplo). Es un
lenguaje de programacion visual, también llamado lenguaje de 42 generacion. Esto
quiere decir que un gran numero de tareas se realizan sin escribir codigo,
simplemente con operaciones graficas realizadas con el ratéon sobre la pantalla.

La aplicacién Visual Basic de Microsoft puede trabajar de dos modos distintos:
en modo de disefio y en modo de ejecuciéon. En modo de disefio el usuario
construye interactivamente la aplicacién, colocando controles en el formulario,
definiendo sus propiedades, y desarrollando funciones para gestionar los
eventos.

La aplicacion se prueba en modo de ejecucion. En ese caso el usuario actua
sobre el programa (introduce eventos) y prueba como responde el programa.
En resumen, se puede decir que Visual Basic ofrece gran cantidad de
herramientas graficas y es un lenguaje que permite al programador disefar a su
gusto. Cuando se crea un programa en visual Basic, habra que dar dos pasos:

- Disefiar y crear la parte grafica, es decir, seleccionar los controles o ventanas
gue se consideren necesarios para que la interfaz sea amigable con el usuario.

- Realizar la programacion que gestione la respuesta del programa ante los
distintos eventos, es decir, editar el cédigo en lenguaje Visual para cada uno de
los controles que se disenaron para ejecuten lo deseado por el usuario.

Teniendo claro el objetivo del tema objeto de investigacion que se propone, la
interfaz debia tener unos controles sencillos y faciles de manipular por cualquier
usuario interesado en simular la evolucibn de las bicapas
Laz;3Caq3MnOs/Lay5Caz3sMnO;. Para esto, se tuvieron en cuenta parametros de
disefio de software tales como:

» Considerar enfoques alternativos, juzgando a cada uno con base en los
requisitos del problema, los resultados disponibles y los criterios de calidad.

* Poder seguir los pasos de disefio hasta el modelo de analisis.
* El disefio no va a reinventar nada que ya esté inventado.

* Presentar uniformidad e integracion.
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* Debe estructurarse para admitir cambios.
+ El disefio no es escribir codigo y escribir codigo no es disefar.

+ Valorar la calidad del disefio mientras se crea, no después de terminado.
A la hora de realizar el disefio del software se deben plantear las siguientes
preguntas:

— ¢Qué criterios se pueden usar para dividir el software en componentes
individuales?

— ¢Cbomo se separan los detalles de una funcién o de la estructura de datos
de la representaciéon conceptual del software?

— ¢ Existen criterios uniformes que definan la calidad técnica de un disefio de
programas?

A partir de esos criterios de disefio y aprovechando las bondades del lenguaje de
programacion elegido se procedié a realizar el disefio de la interfaz y el resultado
fue una aplicacién grafica bastante util, que permite a un investigador en
manganitas desarrollar simulaciones con una monocapa ferromagnética y con una
bicapa ferro/antiferro, variando parametros como la temperatura, el campo
magnético, la cantidad de pasos de Montecarlo y la posibilidad de observar la red
cristalina que representa los iones de Manganeso y las graficas de los observables
fisicos que describen el comportamiento magnético de las manganitas como lo
son la energia interna, la magnetizacion, el calor especifico y la susceptibilidad
magnética y el comportamiento eléctrico particularmente su resistividad. En la
figura 3.7, se observa un diagrama de flujo que permite dar mayor claridad sobre
el funcionamiento y la practicidad de la interfaz grafica.
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Figura 3.7. Diagrama de flujo de la funcionalidad de la Interfaz Gréafica disefiada en Visual Basic
para el estudio de bicapas del compuesto La,;Ca43MnOs/Lay;3CazsMnO;.
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El resultado de este disefio se puede observar en la figura 3.10. En ella se pueden
visualizar ventanas que permiten al usuario tener muy claro las condiciones con
las que se realizara la simulacion y otras que le dan la libertad de escoger las
mismas, evidenciando la facilidad de su manipulacion.
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Figura 3.10. Interfaz grafica para el estudio de las propiedades magnéticas y eléctricas de la
bicapa tipo manganita Lay;3Ca43MnO;/La;3Caz3MnO;,

3.9 Prueba del generador de numeros aleatorios

Debido a que el método Monte Carlo se basa en la generacion de numeros
aleatorios para moverse a través de los estados de energia del sistema, y el
algoritmo Metrépolis, también emplea este sistema para el calculo de una
probabilidad aleatoria, es muy importante determinar la eficiencia de dicho
generador de numeros aleatorios. Para probar su comportamiento de
independencia lineal se generaron aleatoriamente coordenadas x, y con valores
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entre 0 y 1, y se graficaron en el plano. Se observd una distribucion uniforme de
los puntos y no se presento ningun patron de dependencia entre dichos puntos. En
la figura 3.11 se muestra la grafica de las coordenadas x,y obtenidas
aleatoriamente, empleando el generador de numeros aleatorios usado en este
trabajo.
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Figura 3.11. Prueba del generador de nimeros aleatorios.
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Capitulo 4

Resultados y andalisis

En esta parte del trabajo se presentan los resultados obtenidos utilizando algunos
de los modelos, tanto tedricos como computacionales, planteados en los capitulos
anteriores.

Se realiz6é un estudio de la dependencia con la temperatura de la magnetizacion,
la susceptibilidad magnética, el calor especifico y la magnetorresistencia, en
monocapas Yy bicapas de manganitas FM/AFM utilizando los compuestos
LaysCasMnOs/LaysCazsMnOs.  Adicionalmente, se hizo un anadlisis de las
propiedades histeréticas, realizando simulaciones variando el campo magneético
externo. Para ello, se utilizé el método de simulacion Monte Carlo implementado
con una dinamica de Metropolis [70] y un Hamiltoniano tipo Heisenberg en tres
dimensiones, con condiciones de frontera semi-periddicas. Todas las simulaciones
se desarrollaron usando la interfaz grafica.

4.1 Interfaz grafica

La interfaz grafica es uno de los principales resultados de este proyecto
investigativo, convirtiéndose en una herramienta excelente para futuras
aplicaciones con manganitas del tipo LaysCa;sMnOs/LaysCazsMnOs por su
versatilidad y facilidad de utilizacion.

La interfaz esta dividida en dos partes, la primera posee los controles para que el
usuario elija las condiciones en las que quiere que se desarrolle la simulacion, y la
segunda muestra la red de iones Mn y los datos necesarios sobre su
estequiometria, es decir, la concentracién de dichos iones.

La interfaz es una ventana muy completa que brinda al usuario la posibilidad de
realizar simulaciones variando temperatura, campo magnético, pasos de Monte
Carlo e integrales de intercambio. Ademas, permite seleccionar el tamafo de la
red tanto para la monocapa Lay;3CaisMnOs (ferromagnética) como para la bicapa
LaysCaysMnOs/LaysCazsMnOs. En la figura 3.10, se evidencian las multiples
aplicaciones de la interfaz, en ella se observan todos los controles que posee, los
cuales permiten realizar simulaciones de las propiedades del compuesto
LaysCasMnOs/LaysCazsMnOs que validan los trabajos experimentales con este
tipo de compuestos.

En la figura 4.1, se muestra la interfaz grafica para una simulacion con 5000 pasos
de Monte Carlo con corte en 2500 pasos, variando la temperatura para un rango
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100<T<400 en escala Kelvin para la monocapa Laz3CaisMnO3; con un tamafio de
la red de 9 x 9 x 6.
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Figura 4.1. Parametros para calcular propiedades magnéticas en funcion de la temperatura para
una monocapa con L = 9 (tamafo del sustrato) y espesor d = 6.

4.2 Propiedades magnéticas en funcién de la temperatura para la monocapa

En esta primera parte, se plantea el estudio de las propiedades magnéticas y el
comportamiento critico de peliculas delgadas ferromagnéticas. Para esto, se
propone que las peliculas delgadas tengan estructura de red cubica simple, con

dimension L x L xd, donde L es el tamafio del sustrato de base cuadrada y d es el
espesor de la pelicula, medido en numero de monocapas.
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4.2.1 Propiedades magnéticas en funcion de la temperatura variando el
espesor (d)

Para estas simulaciones se tuvieron en cuenta los siguientes parametros: 5000
pasos de Monte carlo con corte en 2500, la temperatura se varié entre 100 Ky 400
K con un paso de temperatura dT = 3 K.

En la figura 4.2 (a - d) se presentan resultados de las simulaciones energia,
magnetizacion, calor especifico y susceptibilidad magnética en funcion de la
temperatura para diferentes espesores de las peliculas (d = 3, 6 y 9). El
comportamiento de estas graficas es similar al reportado en la literatura [71].

En la figura 4.2 a, se observa que para valores de temperatura altos el sistema
tiende a una energia de saturacién. Esto se debe a que la energia potencial que
poseen los iones magnéticos se convierte en energia cinética, es decir, energia
asociada al movimiento de los espines, pues la entropia (desorden) incrementa
con la temperatura. Para valores de temperatura menores a la temperatura critica
(260 K), la energia presenta un cambio abrupto (una transicién), de concavidad.
Cuando la temperatura disminuye por debajo de T, la energia es baja tendiendo a
cero, pues los espines sufren un proceso de congelamiento por las bajas
temperaturas y por ende tienen poco movimiento.

También se observa que al aumentar el espesor de la muestra, los cambios en la
energia se hacen cada vez mayores durante el enfriamiento, lo cual se debe a que
la red cristalografica presenta mas particulas (lones magnéticos Mn) y por ende su
energia tiende a aumentar. En este caso juega un papel muy importante la
relacion iones del material en bloque con respecto a iones del material en la
superficie. Los iones superficiales tienen menos enlaces y por ende menor
cantidad de vecinos para interactuar, disminuyéndose asi la energia. En la fig 4.2
b. En esta figura se muestra un comportamiento altamente dependiente de la
temperatura. Se observa una transicion de un estado ferromagnético FM a un
estado antiferromagnético AFM. Para valores altos de temperatura Ila
magnetizacion es muy baja (T>T.), ya que los espines de los iones tienen alta
movilidad y son dificiles de orientar en la direccién de campo magnético (régimen
paramagnético). Normalmente, a estas temperaturas se tienen una gran cantidad
de dominios magnéticos y paredes de dominio. Cada una de estas regiones tiene
su propia orientacion magnética pero, si se se calcula la magnetizacion neta, esta
tiende a cero. A temperaturas por debajo de T, se observa un aumento
considerable de la magnetizacion. Como ya se habia explicado, los espines
tienden a congelarse ya sea en la direccion del campo magnético externo
aplicado, o en la direccion del eje facil de la muestra. Esto hace que el tamafio de
los dominios magnéticos crezca y por ende tiende a desaparecer las paredes de
dominio, formandose un mono-dominio a muy altas temperaturas (régimen
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ferromagnético). Por otro lado las figuras 4.2 ¢ y d presentan un comportamiento
caracteristico tipo lambda (A) con un punto Maximo a la temperatura de transicion.
A medida que el espesor aumenta, el pico se corre hacia temperaturas mas altas.
Esto se debe a que el material tiende al comportamiento de bloque.
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Figura 4.2. (a) Energia, (b) Magnetizacion, (c) Calor especifico y (d) Susceptibilidad Magnética
en funcién de la temperatura, variando el espesor (d) de la muestra.

En la figura 4.3 se realiz6 una grafica de la temperatura en funcion del inverso del
espesor (d), para la susceptibilidad y el calor especifico. Se tomaron en cuenta los
puntos maximos, es decir, los valores de temperatura para los cuales se da la
transicion FM/AFM, de esta grafica se puede inferir que a medida que aumenta el
tamafo de la red, o sea, que d tiende a infinito, las funciones tienden a la
temperatura de Curie T, que para estos materiales esta reportada como 260 K.

55



|
250 —o— Calor Especifico
l —@— Susceptibilidad
°
240 °
3 .
|_° 230
220 °
] )
210

000 005 0,10 0,15 020 025 030 0,35
1/d (celta unidad™)

Figura 4.3. Temperatura de transicion en funcion del inverso del espesor de la red.

4.2.2 Propiedades magnéticas en funcion de la temperatura variando el

sustrato (L)

Para estas simulaciones se tuvieron en cuenta los siguientes parametros: 5000
pasos de Monte carlo con corte en 2500, la temperatura se varié entre 100 Ky 400

K con un paso de temperatura dT = 3 K.

Para una red con d = 6, sin campo magnético aplicado y para valoresde L =6,9y

12 se obtuvo:

100 1%0 260 2%0 360 3%0 400
Temperatura (K)

(a)

56

Magnetizacion

1400

12004

1000+

800+

600+

400+

200+

* o
rrrr

T T T T T T T
100 150 200 250 300 350 400
Temperatura

(b)



3500000
L 800
3000000 L] * L
L

=3

=1

S
I

2500000 4 = L 8

2000000 4

Calor especifico

*
1500000 * [ 1]
-, **:w O W =Yy, =

P o " * ]
1000000 | .t( % F oy ﬁg( L
% o
! h M o
- v ~ g
500000 - M 0-
T T T T T T T T T T T T T T
100 150 200 250 300 350 400 100 150 200 250 300 350 400
Temperatura Temperatura

Susceptibilidad Magnética
n B
8 8
»

(C) (d)

Figura 4.4. (a) Energia, (b) Magnetizacion, (c) Calor especifico y (d) Susceptibilidad Magnética
en funcion de la temperatura, variando el sustrato (L) de la muestra.

Los valores negativos de la energia se deben a que la transicién se da desde una
temperatura inicial de 400 K hasta una temperatura final de 100 K, es decir, el
material es sometido a enfriamiento. Por ende, la energia se esta liberando al
ambiente para poder reducir la temperatura (si la muestra aumenta la temperatura
la energia tomaria valores positivos).

De las figura 4.4 (a) se puede inferir que existe una relacion directa entre la
energia y el tamafo de la muestra, esto se explica porque si se presenta una
variacion en la temperatura, se va a requerir mayor energia para una muestra con
mas iones de Manganeso (Mn).

En la figura 4.4 (c) se observa un corrimiento del punto maximo hacia valores de
temperatura cercanos a los 260 K a medida que aumenta el tamafo del sustrato
(L). Al enfriar la muestra desde 400 K hasta 100 K, el calor especifico y la
temperatura tienen una relacion inversamente proporcional, esto se debe a que los
cambios de la energia son pequenos respecto de los cambios de la temperatura,
al pasar el punto critico (260 K) los cambios de energia son mayores y se puede
observar una relacion directamente proporcional entre dichos parametros.

Considerando el enfriamiento al cual es sometido el material (400 K < T< 100 K),
la figura 4.4 (b) revela la transicion de un estado ferromagnético a un estado
paramagnético para cierto valor de temperatura, este valor tiende a los 260 K a
medida que el tamafo de la muestra va aumentando. En la figura 4.4 (d) podemos
observar que la transicion magnética esta mas cercana a la temperatura de Curie
para una muestra con L = 12 que para una muestra con L = 6. También se puede
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observar que los valores de magnetizacion, es decir, la densidad de momentos
magnéticos, aumentan con el tamafo de la red. Esto sucede porque al aumentar
las dimensiones de la monocapa habra mas iones de Mn y por ende aumentan los
momentos magnéticos o espines y este aumento se refleja en el calculo de la
magnetizacion.

Las figuras 4.4 (a y b) evidencian un comportamiento ferromagnético de la
monocapa LazsCaisMnOs y las derivadas de dichas curvas mostradas en la
figuras 4.4 (c y d) que representan la susceptibilidad magnética, evidencian que el
material, presenta magnetismo sin un campo magnético aplicado (H=0). Ademas,
se observa en la figura 4.4 (d) que los puntos maximos tienden a la temperatura
de Curie [71] a medida que el tamaino de la muestra aumenta.

En la figura 4.5 se realiz6 una grafica de la temperatura en funcion del inverso del
sustrato (L), para la susceptibilidad y el calor especifico. Se tomaron en cuenta los
puntos maximos, es decir, los valores de temperatura para los cuales se da la
transicion FM/AFM, de esta grafica se puede inferir que a medida que aumenta el
tamafo del sustrato, o sea, que L tiende a infinito, las funciones tienden a la
temperatura de Curie T..

260 3
_' —— Calor Especifico
256 | —o— Susceptibilidad
252 - °
°
l_o 248 T o\

244 - °
240-

000 004 008 012 0,16
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Figura 4.5. Temperatura de transicion en funcion del inverso del sustrato (L) de la red.
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4.2.3 Propiedades magnéticas en funcion de la temperatura variando el
campo magnético (H)

Siguiendo con los parametros utilizados en las simulaciones variando el espesor
de la muestra (d) y el sustrato (L), los resultados de los observables fisicos en
funcién de la temperatura y variando el campo magnético (H) son:
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Figura 4.6. (a) Energia, (b) Magnetizacion, (c) Calor especifico y (d) Susceptibilidad Magnética
en funcién de la temperatura, variando el campo magnético (H) para una muestra 12 x 12 x 6.
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Cuando se presentan variaciones de campo magnético durante el enfriamiento de
la monocapa, las variaciones de la energia interna del sistema son minimas antes
de pasar por el punto critico (T=260K) y este fendbmeno es mas notorio a medida
que se aumenta la intensidad del campo magnético como se puede ver en la
figura 4.6 (a). Después del punto critico, los cambios en la energia interna son
mucho mayores.

En la figura 4.6 (c), se puede observar que el calor especifico antes del punto
maximo presenta valores distintos al variar el campo, este hecho se entiende
porque en esta zona los cambios de la energia se hacen minimos aumentando el
campo magnético. Para la regién entre 260 K y 100 K (considerando que es un
enfriamiento), se observa una independencia del calor especifico del campo
magnético, pues para distintos valores de H las curvas estan superpuestas.

De la figura 4.6 (b) se puede inferir que para temperaturas superiores a la
temperatura de Curie T, el magnetismo de la muestra se pierde abruptamente,
aunque este fendmeno se hace mas evidente para magnitudes de campo
pequefas. En la figura 4.6 (d) se observa que el efecto del campo magnético
sobre la muestra es disminuir la intensidad del punto maximo de la susceptibilidad,
resultado logico porque al aumentar el campo magnético las variaciones de las
magnetizaciones se hacen menores.

Al aumentar el campo magnético las transiciones son menos abruptas y la T;
adquiere valores mayores que 260 K. Otra observaciéon importante es que los
campos magnéticos son una energia adicional a la energia aportada por la
temperatura, es por esto, que las curvas de energia presentan una saturacién a
temperaturas menores a medida que se aumenta el campo magnético.

Otro resultado importante que se puede apreciar en las curvas de magnetizaciéon
es que al aumentar la temperatura aumenta la entropia del sistema y por esto su
magnetismo se hace nulo para valores altos de T, al aumentar el campo
magnético, la entropia del sistema disminuye, es decir, aumenta el orden de los
espines.

Por otro lado, es importante recalcar que al aumentar el campo magnético se
presenta un corrimiento del punto maximo de la susceptibilidad hacia valores
mayores que 260 K, resultado bastante interesante porque la transicién magnética
se esta dando cerca de la temperatura ambiente y esto amplia el interés en estos
materiales pues se convierten en potenciales herramientas a la hora de disefiar
dispositivos de almacenamiento de informacion por su magnetismo.
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4.3 Propiedades magnéticas en funcion del campo magnético para la
monocapa

Estas simulaciones se realizaron con 5000 pasos de montecarlo, con corte en
2500. El ciclo de histéresis se hizo variando el H entre -4 y 4, se variaron las
dimensiones de la red (d y L) y se mantuvo una temperatura constante de 100 K.

Magnetizacion
Magnetizacion

4 3 2 1 0 1 2 3 4 -4 3 2 1 0 1 2 3 4
H(meV) H(mev)
(a) (b)

Figura 4.7. Ciclos de histéresis variando L (a) y variando d (b).

En la figura 4.7 se observa que el campo coercitivo practicamente no depende del
espesor. Esto debido a que esa es una propiedad intrinseca y no depende de las
dimensiones del sistema, sino de las propiedades fisicas del material, como son
las interacciones entre los iones magnéticos. Sin embargo se observa un aumento
en la magnetizacién de saturacion, que si depende de la cantidad de iones
magnéticos que puedan orientarse en determinada direccion.
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Figura 4.8. Ciclos de histéresis variando la temperatura.
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En la figura 4.8 se puede deducir que a temperaturas bajas los espines estan
congelados y el campo magnético aplicado debe ser considerable para moverlos y
buscar alinearlos. Para temperaturas altas los espines presentan una menor
resistencia y se pueden alinear mucho mas facil.

4.4 Propiedades eléctricas de la monocapa
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Figura 4.9. Resistividad en funcion de la temperatura, variando el campo magnético.
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Figura 4.10. Magnetorresistencia en funcion de la temperatura para distintos valores de H.
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En la figura 4.9 se presenta la resistividad en funcion de la temperatura a
diferentes campos magnéticos externos aplicados los datos a campo magnético
cero son caracteristicos de las manganitas de ancho de banda intermedio. Primero
se tiene un comportamiento aislante (pendiente negativa), por encima de T en el
régimen paramagnético. Esto es muy interesante, ya que cuando la temperatura
decrece, el comportamiento metalico comienza a aparecer. Este comportamiento
aislante no es facil de explicar empleando el mecanismo de doble intercambio, en
el cual, los electrones ey simplemente son dispersados debido a los espines
localizados desordenados. Posteriormente, cerca de T, ocurre una transicidon
abrupta en la resistividad, permitiendo un comportamiento metalico cerca del
régimen ferromagnético. A medida que T tiende a cero, la resistividad converge a
un valor alto. El resultado mas importante de la figura 4.9 es la influencia del
campo magnético en la resistividad [72]. Se observa la formacién de una bomba
en la resistividad p cerca de T, y la altura de la bomba disminuye a medida h
disminuye. Esta bomba es un sintoma de la existencia de una transicion de
percolacion en vez de una estricta transicion aislador-metal. En ambos lados de T,
la resistividad p disminuye exponencialmente. Este comportamiento decreciente
observado experimentalmente en la fase de altas temperaturas no tiene nada que
ver con una fase semiconductora o una transicidn metal aislado como casi
siempre se supone, mas bien se relaciona con el niumero de estados finales
disponibles en la dispersion [73].

La figura 4.10 presenta la magnetorresistencia en funcion de T para diferentes
campos magnéticos externos aplicados. Los resultados muestran que campos
magnéticos relativamente bajos son suficientes para producir cambios en la
resistividad en factores grandes. Se puede observar ademas la aparicion de un
pico cerca a la temperatura de Curie. Los grandes valores de magnetorresistencia
se deben principalmente a la gran resistividad de la fase metédlica que
normalmente es mucho mayor que en el caso de los metales puros. Para tener un
mejor entendimiento de la CMR el factor mas importante parece ser la naturaleza
del estado aislador en el régimen paramagnético por encima de T, y sus
propiedades de alta polarizabilidad. Como es presentado por diversos autores
[74], note que la MR es muy grande incluso a muy bajas temperaturas en lo mas
profundo de la fase ferromagnética.

4.5 Propiedades magnéticas de la bicapa Laz3Caq3MnOs/Lay3Caz3MnO;

Las simulaciones se realizaron conservando los mismos parametros de entrada
que en la monocapa, es decir, con 5000 pasos de Monte Carlo y con corte en
2500.
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4.5.1 Propiedades magnéticas de la bicapa Lazs;Caq3MnOs/Lay3Caz3MnO3 en

funcioén de la temperatura

Las propiedades magnéticas de la bicapa en funcion de la temperatura se
realizaron haciendo uso de la interfaz gréafica, estas simulaciones se ejecutaron
variando las dimensiones de la muestra, particularmente el espesor de la capa FM
df y el espesor de la capa AFM da. Se conservé el tamafio del sustrato con un
valor L = 12, el enfriamiento de la muestra fue entre 400 Ky 100 K y sin campo

magnético aplicado.
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Figura 4.11. Propiedades magnéticas de la bicapa FM/AFM variando la temperatura para
diferentes espesores (a) Energia variando espesor de la capa FM, (b) Magnetizacion variando
espesor de la capa FM (c) Energia variando espesor de la capa AFM, (b) Magnetizacion variando

espesor de la capa AFM.
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En la figuras 4.11 (a) y 4.11 (c), se puede observar que la energia no tiene un
punto de saturacion tan definido como en el caso de la monocapa FM, esto
fenomeno es debido a la capa AFM se opone a la transicion del estado
paramagnético al estado ferromagnético durante el enfriamiento de la muestra. En
la figuras 4.11 (b) y 4.11 (d), se observa que la magnetizacién de la bicapa, no
depende de las dimensiones de la capa AFM, es decir, la magnetizacion de la
bicapa es producida por la capa FM y las dimensiones de ésta capa si afectan las
caracteristicas magnéticas del sistema.

4.5.2 Propiedades magnéticas en funcion del campo magnético para la
bicapa La2/3Ca1/3Mn03ILa1/3Ca2/3Mn03

Las propiedades magnéticas de la bicapa en funcién del campo magnético se
realizaron haciendo uso de la interfaz gréafica, estas simulaciones se ejecutaron
variando las dimensiones de la muestra, particularmente df y da. Se conservé el
tamano del sustrato con un valor L = 12, el enfriamiento de la muestra fue entre
400 Ky 100 Ky el campo magnético se vario entre -15sH<15.
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Figura 4.12. Propiedades magnéticas de la bicapa FM/AFM variando el campo magnético para
diferentes espesores (a) Ciclos de histéresis de la bicapa FM/AFM variando el espesor de la capa
AFM (c) Ciclos de histéresis de la bicapa FM/AFM variando el espesor de la capa FM.
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Figura 4.13. Dependencia con respecto a los espesores FM y AFM del (a) Exchange bias y (b)
el campo coercitivo.

La figura 4.12 (a) muestra el corrimiento de los ciclos de histéresis realizados a un
temperatura T=50 K, después de un enfriamiento a campo 5 Oe, para diferentes
espesores de la capa AFM, manteniendo constante el espesor de la capa FM.
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Como se observo, los resultados revelan insensibilidad del campo de Exchange
bias y el campo coercitivo con respecto al espesor de esta capa. Resultados
experimentales similares donde Hgg parece ser independiente del espesor de la
capa AFM para nanoestructuras, como se ha reportado en la literatura de estos
compuestos [75].

En lo que concierne a la dependencia del campo Exchange bias con respecto a dfF,
los resultados revelan una fuerte dependencia de estos dos parametros (fig. 4.12
(b)) y la relacion reciproca entre estas dos cantidades como puede concluirse a
partir del ajuste presentado en la figura 4.13 (a). Tradicionalmente se ha asumido
que tanto el Exchange bias como el campo coercitivo varian como H~1/de [76].
Esto se puede relacionar como una simple consecuencia del hecho de que los
efectos del Exchange bias son fendmenos interfaciales. Sin embargo, Stiles y
McMichael [77] argumentaron que la dependencia del Exchange Bias puede tener
la forma:

1

OC—m,
dF

H,, (4.1)

Donde el exponente m no necesariamente es 1. Hgg, En la figura 4.13 (b) se
observa que el campo coercitivo aumenta con dr y no depende de da. Esta
caracteristica se atribuye al hecho de que la anisotropia AFM llega a ser menos
competitiva con respecto a las fluctuaciones térmicas, significando que una
inversion de la capa FM puede inducir mas espines reorientados en la capa AFM,
y la coercividad entonces aumenta. Comportamientos similares se presentan en la
literatura [78]. Los datos pueden seguir la ecuacion, de acuerdo a la ley de
potencias basada en la teoria de escalamiento finito [79, 80]

H, oc(d,~d.), (4.2)
Donde d; (< dr) representa el espesor critico por debajo del cual la fuerza
coercitiva tiende a cero y p puede interpretarse como un exponente critico que

caracteriza la forma como la fuerza coercitiva es influenciada a medida que dr se
aproxima a d..
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Capitulo 5
Conclusiones y Perspectivas

Se implementaron simulaciones de propiedades magnéticas y de transporte de
monocapas de Lays3Ca;sMnOs; y bicapas de LayszCaisMnOs/lagzCazsMnOs,
empleando la técnica de Monte carlo por medio del algoritmo metrépolis, basado
en el modelo clasico de espines de Heisenberg en 3D.

Para estas simulaciones se desarroll6 una interfaz grafica empleando el lenguaje
de programacion Visual Basic. Esta interfaz permite llevar a cabo las simulaciones
de manera sencilla para el usuario.

Los resultados de energia, calor especifico, magnetizacion y susceptibilidad
magnética estuvieron acordes con los reportes de la literatura para este material,
presentando temperaturas criticas cercanas a 260 K.

Para la monocapa, se observo la influencia de parametros geométricos tales como
espesor (d) y el tamafio del sustrato (L), produciéndose un corrimiento de la
temperatura critica hacia valores mayores, tendiendo a la temperatura del bloque,
a medida que d y L se incrementaban, de acuerdo a la teoria de escalamiento
finito.

Un campo magnético externo aplicado a la monocapa produce un corrimiento en
la temperatura critica hacia valores superiores a los 260 K, puesto que el campo
magnético compite con la energia de movimiento y obliga a los espines a
orientarse en su direccion.

Para el caso de los ciclos de histéresis d y L no influyen en el campo coercitivo
porque es una propiedad intrinseca y no depende de las dimensiones del sistema,
sino de las propiedades fisicas del material, como son las interacciones entre los
iones magnéticos, mientras que T, si influye porque el ciclo de histéresis se
produce por la resistencia que ejerce el sistema al cambiar el sentido de la
polarizacion del campo magnético, por ende, para bajas temperaturas los espines
son mas dificiles de alinear. El campo coercitivo disminuye al incrementar la
temperatura y el ciclo de histéresis se diluye puesto que la resistencia que
presentan los espines es minima, porque la temperatura proporciona una energia
adicional a la que provee el campo magneético y los espines se alinean con mayor
facilidad.

Se observa un efecto magnetorresistivo, es decir, una disminucion de la
resistividad a medida que se aplica un campo magnético. Los resultados muestran
que campos magnéticos relativamente bajos son suficientes para producir
cambios en la resistividad en factores grandes. Los grandes valores de
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magnetorresistencia se deben principalmente a la gran resistividad de la fase
metalica que normalmente es mucho mayor que en el caso de los metales puros.
Para tener un mejor entendimiento de la CMR el factor mas importante parece ser
la naturaleza del estado aislador en el régimen paramagnético por encima de Ty
sus propiedades de alta polarizabilidad.

Para el caso de la bicapa, se pudo observar que propiedades magnéticas en
funcion de la temperatura no cambian mucho con respecto a las propiedades de la
bicapa, excepto que la magnetizacion no se afecta por las dimensiones de la capa
AFM.

Con el modelo establecido por Kiwi, que propone para la simulacién de una bicapa
magnética ferro-antiferro dos integrales de intercambio diferentes para la interfaz,
se logra obtener para ciertos valores especiales de las constantes iniciales los
ciclos de histéresis asimétricos donde se observa claramente el fendbmeno de
Exchange Bias.

Se observd que el espesor de la capa AFM no tiene mayor influencia en el campo
coercitivo y en el Exchange Bias, mientras que el espesor de la capa FM si. Se
evidencia que el espesor de la capa FM df, presenta una relacion inversa con el
Exchange Bias, es decir, a medida que aumenta el espesor de dicha capa, el
corrimiento del ciclo de histéresis se reduce. La relacion entre el campo coercitivo
y el espesor de la monocapa FM es directa, es decir, aumenta a medida que el
espesor ferromagnético se incrementa.

Este trabajo investigativo hace un aporte significativo al estudio de las manganitas,
particularmente al estudio de bicapas del tipo Lay;3CaisMnOs/Lay;sCazsMnOs, y
abre las puertas para futuras investigaciones. Posteriormente se podrian generar
investigaciones como:

- Generalizar la interfaz grafica para otras manganitas.

- Utilizar una distribucion aleatoria utilizando integrales de intercambio
diferentes en la interfaz de la bicapa, en vez de utilizar solamente dos. Esto
permitiria una simulacién mas realista del acoplamiento rugoso que existe
en la interfaz.

- Trabajos experimentales aplicando pequefios campos magnéticos a la
monocapa FM, logrando llevar la temperatura critica a un rango de
temperaturas ambientales, para generar aplicaciones tecnoldgicas con
dispositivos de almacenamiento de informacion.

De esta investigacion se derivan muchas preguntas:
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¢ Cual debe ser la relacién entre las integrales de intercambio para que se
produzca el fenomeno de Exchange Bias?

¢ Qué papel juega la anisotropia del sistema en este fendmeno?

¢, Qué modelo tedrico describe mejor nuestro sistema?

¢ Sera que la variacion del campo de Exchange He en funcién de T es suave
cuando existe una distribucion aleatoria de integrales de intercambio en la
interfaz?

¢ Qué ocurre cuando se tiene un sistema de multicapas en vez de una bicapa?

Como se puede observar quedan muchas preguntas interesantes por resolver y
hay perspectivas investigativas para la realizacién de futuros trabajos.
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