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Resumen

En este trabajo se estudian algunos sistemas de baja dimension, como por ejems-
plo superficies, multicapas, films delgados y cimulos, con el fin de conocer sus propieda-
des electrénicas, el momento magnético v la resistencia eléetrica en presencia de un campo
magnético. Se encuentra que materiales no magnéticos en volumen, como los metales de
transicion de la serie 4d, lo son en estructuras de baja dimensién. También se encuentra
que la resistencia eléctrica, caleulada con la ecuacidn semiclasica de Boltzmann, presenta
el fenémeno de magnetorresistencia gigante. Por lo tanto se concluye gue la estructura de
bandas electronicas determina comportamientos magnéticos novedosos en sistemas de
baja dimengién formados por metales de transieion.

Absiract

In this paper we study low dimensional systems, such as surfaces, multilayers,
thin films and clusters, so as to obtain their electronic properties, magnetic moments and
resistivity in a magnetic field. We find that materials which are not magnetic in bulk, as
the 4d transition metals, become magnetic in low dimensional structures. We also find
that the electrical resistivity, calculated in the semiclassical approximation with
Boltzmann’s equation, presents the giant magnetoresistance effect. We therefore conclude
that the elecironic band structure is respansible for the novel magnetic behaviour of low
dimensional systems made of transition metals.

i % Intmdliccién

El magnetismo es un tema con gran-
des contradicciones, si bien se conoce y se apli-
ca desde hace siglos todavia hoy no se entien-

Conferencia pronunciada en Su incorpo-
racion como Académica Titular, el 29 de agosto de
1997.

de del todo v sigue dando lugar a investiga-
ciones de punta. Los antiguos chinos ya cono-
cian la brijula hace 4000 afios, se trata de
una propiedad del 6xido de hierro llamado
magnetita. Esta fue introducida en Europa en
el siglo XII y alli se comenzo el estudio de las
lineas de fuerza tal como nos ensefiaron en la
escuela. Por otro lado, el magnetismo sigue
siendo un tema de investigacién de gran ac-
tualidad v sus origenes estdan en lo méds pro-
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fundo de 1a mecdnica cudntica.

Resulta curioso que habiendo tantas
aplicaciones industriales importantisimas la
comprensién profunda de este fenémeno sea
todavia pobre y su estudio cudntico muy re-
ciente. Entre las aplicaciones mencionemos
que para la revolucién industrial del siglo XIX
fueron fundamentales los materiales magné-
ticos en los motores, que las primeras memo-
rias de computadoras fueron ferritas, que las
bases de datos son tedas de cintas y discos
magnéticos y que las tarjetas bancarias y de
crédito son magnéticas,

Uno se pregunta porqué la investiga-
cion en materiales magnéticos comenzé des-
pués que la de semiconductores, tipico tema
de la figica del estado sélido de los afios 50 v
60. La respuesta esta en las diferentes esca-
las o tamafios en que se manifiestan esos fe-
nomenos fisicos. El magnetismo, a nivel mi-
croscopico, depende del intercambio de elec-
trones y las distancias involucradas son del
orden de las distancias interatémicas, o sea
de Angstroms. En cambio, la fenomenologia
Interesante y novedosa de los semiconducto-
res, aparecid para distancias 10 veces mayo-
res. Recién en los afios 80 y 90 se pudo con-
trolar experimentalmente el crecimiento de
materiales a nivel de un atomo por vez, o de
una menocapa atémica por vez, y asf fue como
se descubrieron nuevoes y fascinantes fenéme-
nos magnéticos. El conjunto de estos efectos,
que deben ser estudiados, explicados y com-
binados con la electrénica tradicional para
producir nuevos dispositivos se llama “mag-
netoelectrénica”.

En este trabajo estudiamos teodrica-
mente diferentes sistemas caracterizados por
la pequeifiez de alguna dimension, ya que eso
da lugar a propiedades magnéticas interesan-
tes, por ejemplo, films delgados, monocapas
adsorbidas, multicapas, interfaces, superficies
y camulos.

2. Algunas consideraciones
sencillas sobre el magnetismo

En un dtomo libre hay dos contribu-
ctones al momento magnético, la intrinseca
de cada electron o spin y la asociada al mo-
mento angular de los electrones al moverse
alrededor del nucleo. Ambag contribuciones

son de tamafios comparables y se suman se-
gin las reglas de Hund. Se pueden calcular
exactamente con la mecdnica cuantica para
los atomos livianos y para los mas pesados
hay muy buenas aproximaciones. Por lo tan-
to, la formacién de los momentos magnéticos
atdémicos a partir de la contribucién individual
de cada uno de sus electrones se entiende bien
cuando el ndmero de electrones involucrados
es del orden de 100, El alineamiento, o sea, el
hecho de que los atomos tengan un momento
magnético total no nule, se debe principalmen-
te al principio de Pauli.

En los sélidos, aunque sean de baja
dimensidn, el numero de electrones involucra-
dos es muchisimo mayor y se debe recurrir al
uso de modelos. Estos modelos ne son tnicos,
siempre puede encontrarse otro modelo que
explique los mismos resultados experimenta-
les y por lo tanto sea igualmente valido. La
unica teoria subyacente es la mecénica
cnantica.

Si uno piensa en un sélido como un
coenjunte de dtomos, cada uno con su momen-
Lo magnético, y admite la posibilidad de que
los electrones salten de un atomo al vecino
perc tengan tendencia a volver al sitio origi-
nal, esta describiendo el magnetismo de al-
gunos sistemas reales que contienen tierras
raras. Este se llama el modelo de magnetis-
mo Jocalizado, ¥ lo describe cuanticamente el
Hamiltoniano de Heisenberg,

El magnetismo de los metales es dife-
rente, los electrones de valencia no estan li-
gados a ningin dtomo en particular sino que
se comportan como un gas de electrones, y el
modelo adecuado se llama de magnetismo
itinerante. La tnica contribucién al magne-
tismo en este caso proviene del spin, ya gque
los momentos orbitales no se suman sino que
ge anulan al promediarse. El ordenamiento
espontaneo de los spines que da lugar al
ferromagnetismo, por ejemplo en el hierro, se
debe al principio de Pauli de la misma mane-
ra que la formacién del momento magnético
en los dtomos aislados.

Los atomos de hierro tienen dos tipos
de electrones: los internos, localizados, en ca-
pas completas y por lo tanto con todos los
spines apareados, no contribuyen a las pro-
piedades metdlicas. Los electrones de valen-
cia (3d v 4s) son los portadores de la corriente
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y son ellos los que estéan polarizados magnéti-
camente, o sea que los hay con spin mayorita-
rio y minoritario. Esto se muestra en la Figu-
ra 1, que compara la densidad de estados elec-
trénicos del cobre, material no magnético con
el mismo numero de electrones de cada tipe
de spin, con las densidades de estados del hie-
rro para los dos spines, corrida una con res-
pecto a la otra. Como los electrones que con-
ducen la corriente son los que tienen la ener-
gia de Fermi (Ef), resulta que en el hierro
habri mas de un tipo que del otro y a eso se
llama “transporte polarizado en spin”, uno de
los temas de la nueva “magnetoeletrénica”.

3. Caleculo de la estructura electronica
de sistemas magnéticos

Para el estudio de los metales es ade-
cuada la aproximacién de electrones indepen-
dientes, cada uno moviéndose en un poten-
cial promedio producido por los nicleos v los
otros electrones. Los cdlenlos pueden hacerse
de primeros principios (ab-initio) o parame-
trizados. Para los primeros existen varios c6-
digos grandes de computacién que circulan
entre los diferentes lahoratorios. La mayoria
usan la aproximacién local para la densidad
de electrones cercana a cada nicleo y obtie-
nen la energia total de un sistema cristalino
en su estado fundamental, ademsés de las den-
sidades de carga para cada spin. Nosotros
hemos usado uno de estos cédigos [BS1.1997]
pero también hemos trabajado con métodos
semiempiricos y codigos desarrollados por
nuestro grupo [FLWK1994]. Técnicamente lo
que hacemos en los casos magnéticos es re-
solver un Hamiltoniano tipo Hubbard en la
aproximacién de Hartree-Fock no restringi-
da, que consiste en reemplazar el problema
de muchos electrones por dos problemas de
un electrén cada uno, que no son independien-
tes porque el nivel de Fermi debe ser tnico.
La solucién autoconsistente se obtiene con un
método iterativo. Los detalles del cdleulo pue-
den verse en la bibliografia, pero conviene
remarcar las aproximaciones fundamentales:

+ Es suficiente conocer bien la estruc-
tura electrénica de los materiales en volumen
para hacer cdlculos en baja dimensién y para
estudiar aleaciones de dos o més metales.

e« Es necesario tener en cuenta la
hibridizacion de los electrones d con los sp,
no alcanza con considerar solamente los elec-
trones d aunque sean ellos los responsables
del magnetismo,

¢ Para estudiar superficies, films del-
gados y ciimulos hay que agrandar la base de
orbitales atémicos con funciones centradas
fuera del sistema, que permitan a los electro-
nes derramarse fuera de las superficies.

¢ J.os elementos no diagonales de la
matriz hamiltoniana pueden considerarse in-
dependientes del spin.

Los elementos diagonales de la ma-
triz hamilteniana son log gue incorporan los
efectos de muchos cuerpos. Consideramos un
término proporcional al momento magnético
local y otro proporcional a la transferencia de
carga local. Este 1ltimo es particularmente
importante en superficies y en aleaciones, va
que una primera diagonalizacién produce
transferencias de carga exageradas entre ato-
mos de distinto tipo. Los atomos de superfi-
cie, al tener menos vecinos, son a estos efec-
tos como otra especie quimica.

4, Ejemplos
a) Monocapa en el vacio

Este es un ejemplo muy simple, que
nos permite explicar ¢6mo se interpretan los
resultados de los cdlculos [FLWK]. En lugar
de una red tridimensional, como por ejemplo
seria el hierro bee, elegimos una red bidimen-
sional y le calculamos el momento magnético
del estado fundamental para saber si aumen-
ta o disminuye con respecto al de volunien.
Encontramos que siempre aumenta, cualquie-
ra sea el metal de transicién o la superficie
considerada, ya que la falta de vecinos hace
que las densidades de estados se angosten y
que el corrimiento resulte entonees mayor en
proporcién al ancho de banda (Figura 1). La
cantidad de electrones que se derrama fuera
de la monocapa es grande y ellos provienen
de los orbitales sp. Tenerla en cuenta es in-
dispensable para que los resultados coincidan
con los de otros métodos tedricos y con los ex-
perimentos. La ocupacién de los orbitales d,
en cambio, casi no se modifica con respecto a
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Fig. 1. Densidades de estados electrénicos para los siguientes casos: - La figura superior es para el cobre,
estructura fee, no magnético. El cero de energias representa el nivel de Fermi, limite entre los estados
ocupados y vacios. - La figura central es para el hierro, estructura bee, con momente magnético 2.2
magnetones de Bohr. - La figura inferior es para la menocapa de hierro en el vacio. El momento magné-
tico eg de 3.2 magnetones de Bohr.
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la del volumen.

Para los metales de la fila siguiente
al hierro en la tabla periddica, los que tienen
electrones 4d, también encontramos magne-
tismo en las monocapas (sistemas de dos di-
mensiones) aunque ellos no son magnéticos
en volumen (0 en tres dimensiones). Estos
calculos tan simplificados pueden, sin embar-
go, relacionarse con experimentos muy recien-
tes y complicados. En Phys. Rev. Lett. 74 pag.
3467 (1995) se comunica que una monocapa
de rutenio (metal 4d) apoyada sobre grafito,
a estos efectos un material inerte, tiene los
spines polarizados y orientados segiin el pla-
no de la monocapa.

b) Monocapas de metales 4d sobre
la superficie de Fg_COOI)

Experimentalmente se encontré que
tanto Ru como Rh y Pd adquieren un momen-
to magnético cuando se depositan sobre Fe.
La pregunta que nos formulamos es cuanto
de este efecto se debe a la interaccién con el
Fe y cuanto a la baja dimensionalidad
[RLW1996].

Con este objetivo calculamos la estruc-
tura electrénica de films de § capas de Fe con
monocapas epitaxiales de todos los metales
4d a cada lado. Encontramos que los prime-
ros (Mo y Tc) se acoplan antiferromagnética-
mente con el Fe mientras que Ru,Rh y Pd lo
hacen ferromagnéticamente. El Rh es el que
tiene mayor momento magnético. Comparan-
do con los mismos caleulos hechos sobre Ag
en lugar de Fe, donde también aparece mag-
netismo en los 4d, se puede ver que ambos
efectos coexisten. Las bandas son més anchas
cuando se depositan sobre Fe, ¢ sea que exis-
te una fuerte interaccién, pero también exis-
te el efecto de la bidimensionalidad. La Figu-
ra 2 muestra las densidades de estados loca-
les, en los metales 4d y en el Fe mds cercano
a ellos.

Otro tema interesante de este gjem-
plo es estudiar la simetria de los orbitales que
méas contribuyen al momento magnético, ya
que a través de la interaccién spin-orbita ellos
van a determinar la direccién del vector mo-
mento magnético. Los ingenieros que disefian
cintas magnéticas para guardar informacién
buscan especialmente aquellos sistemas don-

de el momento magnético se alinee perpendi-
cular a la superficie. Con este tipo de calcu-
los, introduciendo también la interaccién spin-
orbita esperamos poder predecir esas raras
situaciones.

c) Aleaciones magnéticas bidimensionales

Cuando se deposita Mn sobre Cu o Ni
se forma una estructura ¢(2x2) que debajo de
cierta temperatura se ordena. Como los ato-
mos de Mn tienen un momento magnético
grande uno se pregunta si se trata o no de
magnetismo itinerante [FLWKD1995],

Para estudiar este problema caleula-
mos films ordenados como los del ejemplo
anterior, 5 capas de Ni con depésitos
epitaxiales segun las dos situaciones experi-
mentales: una monocapa de Mn con concen-
tracion 50% y la aleacion bidimensional de Mn
y Ni (Figura 3). En ambos casos encontramos
que existe una solucién ferromagnética y otra
antiferromagnética casi degeneradas. El efec-
to de la baja dimensionalidad debe ser impor-
tante ya que en volumen la aleacién ordena-
da de NiMn no es magnética. También, si la
monocapa de Mn depositada sobre el sustrato
de Ni cubre mas del 50% de la superficie el
momento magnético de la misma rapidamen-
te tiende a cero.

La Figura 4 muestra las densidades
de estados locales en dos casos, uno ferromag-
nético y el otro antiferromagnético. Se pue-
den observar los efectos opuestos de 1a hibri-
dizacién, que ensancha las handas de ener-
gia, ¥ de la baja dimensionalidad, que las an-
gosta.

d) Ciimulos de dtomos magnéticos
en el vacio

Se ha medido el momento magnético
de camulos, por ejemplo de 5 a 700 d4tomos de
Ni, y el momento magnético por dtomo resul-
ta mayor que el del mismo material en volu-
men. Este experimento se hizo mediante
espectroscopia de masas y deflexién tipo
Stern-Gerlach, Phys. Rev. Lett. 76 pag. 1441
(1996). Al aumentar el tamano de los cumu-
los el momento magnético por 4tomo va de-
creciendo hasta el valor de volumen pero no
lo hace en forma continua. Esas oscilaciones
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Fig. 2: Densidades locales de estados electrdnicos para monocapas de metales 4d apoyados sobre un film
de hierro (001). El cero de energias indica el nivel de Fermi, los spines mayoritarios se representan como
valores positivos y los minoritarios como negativos. El acoplamiento ferro o antiferromagnético puede
verse por los desplazamientos relativos de las curvas del metal 4d y del hierro. Los valores correspon-
dientes del momento magnético son: Mo -0.23, Te -0.21, Ru 0.06, Rh 0.53, Pd 0.23 y los de la primera
capa de Fe, en contacto con log 4d, aumentan mondétonamente 1.50, 1.68, 1.89, 2.25, 2.69.
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Fig. 3: Modelo estructural de la aleacidn superficial ¢(2x2). (a) vista desde arriba, (b) vista lateral.

las hemos podido reproducir con nuestros ¢4l-
culos [GPLW1997], comprobando que es la
forma en que los electrones se derraman fue-
ra del ciimule lo que las determina.

En la Figura 5 se comparan los resul-
tados de los célculos con los valores experi-
mentales.

5. Magnetoresistencia gigante

T.os ejemplos anteriores estudiaban el
estado fundamental de los sistemas conside-
rados, donde el magnetismo aparece o aumen-
ta por efecto de Ia baja dimensionalidad. Este
nuevo ejemplo se refiere a una propiedad de
transporte que es caracteristica de los siste-
mas de baja dimengién.

En 1988 se descubrié en 1a Universi-
dad de Parfs que la resistencia eléctrica de
multicapas de Fe y Cr cambiaba muchisimo
en presencia de un campo magnético (Figura
6). A ese fendmeno se lo llamoé magnetoresis-
tencia gigante y el primer trabajo, que ha sido
citado miles de veces Phys. Rev. Lett. 61 pag.
2472 (1988) tiene como primer autor al fisico
argentino Dr. M. Baibich. Para explicar esto
ge supcnen dos corrientes independientes, una
de spin mayoritario y otra de spin minorita-
rio. En el estado fundamenial el sistema ten-
dria los spines desordenados y por ese motivo
la resistencia seria grande, ya que los elec-
trones no encontrarian estados del mismo spin
para pasar de un material a otro. Al aplicar el
campo magnético todos los spines se alinea-
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Tig. 4: Densidades locales de estados electrénicos para aleaciones bidimensionales de Mn apoyadas
sobre Ni(001). El cerc de energias indica el nivel de Fermi, los spines mayoritarios se representan con
linea llena y los minoritarios con linea punteada. Los casos (a)-(d) son para una aleacién bidimensional
NiMn ferromagneticamente acoplada con el Ni del sustrato. Los casos (e)-(g) son para un depésito de Mn
de concentracién 50%, acoplado antiferromagneticamente con el Ni del sustrato. Los dtomos de Ni direc-
tamente debajo del stomo de Mn son bien diferentes en los dos ejemplos, figuras (b) y (f), con momentos
magnéticos de 0.4 y 0.1 magnetones de Bohr respectivamente. Los dtomos de Mn de las figuras (a) y (e)
tienen momentos magnéticos de 3.6 y -4.1 magnetones de Bohr.
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Fig. 6: Resistencia eléctrica de superredes de Fe y Cr en funcién del campo magnético aplicado.

rian, los electrones encontrarian estados del
mismo spin en el otro material con lo cual la
resistencia disminuiria.

Nos preguntamos cudnto de este efec-
to se debe a la estructura electrénica y cuan-
to influyen las imperfecciones de las interfa-
ces. Para estudiar este problema, en lugar de
comenzar con las multicapas de Fe y Cr bus-
camos un ejemplo mas simple (GLW]. Existe
un material natural, Ia aleacién RhFe, que se
parece a una multicapa pero en lugar de va-
rias capas atémicas de cada material tiene

una sola monocapa de cada uno (Figura 7).
Eso implica que la celda unidad en los célcu-
los tiene 2 o tal vez 4 dtomos tinicamente. Es
una estructura tipo CICs, donde cada Fe esta
rodeado de 8 Rh v cada Rh de 8 Fe. Si uno lo
mira segun la direccién (001) ve capas de puro
Fe v de puro Rh alternadas. El estado funda-
mental es antiferromagnético y los Rh no tie-
nen momento magnético, pero al aplicar un
ecampo magnético los Fe se alinean y el Rh
adquiere un momento magnético bastante
grande, como 1 magneton de bohr frente a 2.5
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Fig. 8: Proyeccion de la superficie de Fermi del sisterna RhFe en el plano normal a la superficie (001). (a)
Spin mayoritario del caso ferromagnético, (b) Spin minoritario del caso ferromagnético, (¢} Caso
antiferromagnético I, (d) Caso antiferromagnético II. Es muy evidente el menor nimero de estados con
energia Ef, cruces de la superficie de Fermi con el plano del papel, en los casos antiferromagneéticos, lo
que resulta en una menor conductividad eléctrica o en una mayor resistencia.

del Fe.

Calculamos la estructura electrénica
de estos sistemas, que tienen energias tota-
les casi degeneradas, y luego la conductividad
de cada uno. Para esto usamos la aproxima-
cién semiclasiea (ecuacién de Boltzmann), con
la hipétesis de tiempo de relajacién constan-
te. Las integrales sobre la complicada super-

ficie de Fermi se evalian con una grilla nu-
mérica tridimensional y por eso mismo se ne-
cesita un ndmero muy grande de puntos k (del
orden de 50000 en la zona de Brillouin redu-
cida). La Figura 8 muestra la proyeccién de
las superficies de Fermi calculadas.

La conductividad calculada para el
cas0 antiferromagnético Il resulta solo el 14%
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de la del sistema ferromagnético, dando lu-
gar por eso a una magnetorresistencia gigan-
te debida Gnicamente a la estructura de ban-
das, ya que en este caso no hay interfaces a
congsiderar. Repitiendo estos cdlculos para sis-
temas de multicapas artificiales se pueden
predecir sus propiedades y colaborar asi en el
disenio de nuevos materiales.

6. Conclusiones

Como puede verse de estos ejemplos,
ia baja dimensionalidad produce nuevos ma-
teriales magnéticos partiendo de elementos
que no son magnéticos en volumen, como los
metales de transicién de la serie 4d. También
aparecen nueves fendmenos de transporte,
como la magnetorresistencia gigante, que es-
tan siendo utilizades en modernos dispositi-
vos de bases de datos.
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