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I Introduccién General.

El presente trabajo de tesis doctoral se inserta dentro de los esfuerzos por entender los
mecanismos subyacentes que determinan la respuesta electrénica de metales cristalinos
cerca de una interfaz, o un arreglo periddico de interfaces, como contraparte a la respuesta
en el interior de metales cristalinos semi-infinitos. Dentro de un contexto mds general, e!
trabajo representa una contribucidn al estudio de los efectos de la correlacidn electrénica

intr

ducida por el rompimiento de simetria traslacional en una de las direcciones del cristal.

En la primera parte del trabajo se desarrolla un modelo que nos permite evaluar el
efecto de la presencia de la superficie sobre las propiedades dpticas de metales cristalinos,
debido al cambio en el campo electromagnético que polariza las moléculas de los primeros
planos cristalinos. El formalismo utilizado permite conectar las propiedades épticas dentro
del metal con el cambio en la respuesta cerca de la superficie, lo que hace posible utilizar
el modelo para hacer predicciones experimentales.

En la segunda parte del trabajo se estudia la dependencia con la temperatura del estado
base y respuesta magnética estdtica de una .superred modelo. Nuestro interés primordial
es investigar el efecto de la periodicidad de la superred sobre los estados electrénicos,
como ello se refleja en la respuesta del sistema a campos magnéticos externos, y las posible
configuraciones de espin que se pueden obtener al intercalar diversos materiales magnéticos,

En ello partimos de un modelo mi pico lo sufi

te sencillo como para calcular

explicitamente funciones de onda electrénicas y sus energias. El costo de hacerlo es que el
modelo no resulta muy adecuado para hacer predicciones experimentales, aunque esto se

compensa con la riqueza cualitativa a que da lugar.



En los dos sistemas estudiados juega un éapel importante el rompimiento de la simetria
traslacional en una de las direcciones, y el efecto que esto tiene sobre las propiedades
electrnicas de sistemas cristalinos cuyas propiedades en el interior se conocen. En el caso
de nuestro modelo de metal semi-infinito, el campo local que polariza los 4tomos del cristal
cerca de la superficie puede tener variaciones significativas respecto al campo local muy
dentro en el cristal. Ello sc traduce en una contribucién a la respuesta dieléctrica que entra
como una correcidn a la respuesta en el interior del material, En el caso de la superred
magnética, la simetria del problema implica que los estados propios del sistema no sean
simples ondas planas, sino una superposicién apropiada de ondas planas con vectores de
onda que difieren entre si por vectores de la red reciproca de la superred.

Asi mismo, en ambos casos juega un papel importante las singularidades en las funciones
respuesta como forma de caraterizar el comportamiento colectivo de los electrones. En la
superred magnética, la susceptibilidad de espin estitica como funcién de la temperatura
presenta comportamiento singular a las temperaturas criticas a las que se dan los cambios
de fase magnética. En el caso del metal cristalino, los polos en el coeficiente de reflexion
determinan la relacién de dispersién de los plasmones de superficie, que a su vez es afectada

d

significativamente por la existencia de ias en las tividades superficiales.

Los dos modelos tratan de dar una alternativa original y fisicamente intuitiva a proble-
mas cuya solucién a primeros principios no existe, o implica cdlculos muy engorrosos debido
a la complejidad introducida por la interaccién clectrénica. En las superredes magnéticas,
la complejidad reside en la fuerte correlacién electrénica que introduce la interaccidn de
intercambio. En el cilculo de propiedades épticas de metales, los problemas estan asociados

al largo alcance de la interaccién coulombiana, que hace muy costoso evaluar los campos



autoconsistentes a primeros principios.

Por razones de claridad v consistencia, se decidié presentar cada parte con su intro-
duccién, desarrollo y figuras. En la primera parle se presenta nuestro metal modelo in-
cluyendo efectos de la estructura cristalina, y en la segunda, la superred magnética modelo.

Finalizamos esta tesis con un resumen del trabajo realizado y conclusiones.
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II Introduccién. Parte I

a Contexto General.

Los esfuerzos por entender las propiedades fisicas de superficies de materiales cristalinos han
motivado una enorme cantidad de trabajo de investigacion tedrico y experimental [1]). En
una buena parte de los experimentos realizados para estudiar superficies se tienen particulas
de prueba {clectrones o fotones, por ejemplo) que se hacen incidir sobre la superficie del
material a estudiar con cierta energia y momento definido. La particula puede entonces
ser absorbida por el cristal, o ser reflejada perdiendo parte o nada de su momento y/o
energia. En el proceso de dispersidn se pueden, por ejemplo, excitar modos colectivos en el
volumen del cristal, o en su superficie, 6 inducirse transiciones electrén-hoyo. Se pueden dar
también procesos de dispersién multiple e interferencia cuantica entre los rayos incidentes y
reflejados. Para cada valor de la energia y momento de la particula incidente, las amplitudes

de probabilidad de que se den las diferentes posibilidades arriba mencionadas dependen del

detalle de las interacci que se establ entre la particula y el cristal.

Poder obtener informacidn acerca de la estructura electrénica y las excitaciones elemen-
tales de los materiales a partir de sus espectros de dispersion de particulas es uno de los
objetivos centrales de los esfuerzos tedricos y experimentales en la Fisica del Estado Sélido.
En el contexto de la Fisica de Superficies, es muy importante poder distinguir los efectos
que provienen del interior del material de aquellos que dependen de lo que sucede en las
regién superficial propiamente dicha. En el caso de monocristales con una superficie bien
definida, la regién superficial resulta ser para todos fin practico de unos cuan‘tos planos

cristalinos a partir del primero, en el sentido de que la configuracion atémica y estructura



electrénica alrededor de los sitios de la red tienden rdpid te a las correp al

interior conforme nos alejames de la superficie hacia dentro del cristal, Ello no excluye,

desde luego, que existan excitaci colectivas localizadas en la superficie que se extien-
den cientos o miles de planos cristalinos en el interior del cristal, como es €l caso de los

plasmones de superficie discutidos mas adelante.

El presente trabajo se inserta dentro de los esfuerzos por entender los mecanismos sub-
yacentes que determinan la respuesta de superficies metalicas a perturbaciones externas

que se acoplan clectromagnéticamente con los electrones del metal. En particular, estamos

int dos en contribuci de la regién superficial a la respuesta dieléctrica relevantes
a experimentos que, por medio de diversas técnicas espect opi son ibles a la
f p picas,

estructura detallada de la superficie de metales cristalinos. Como ejemplos de dichas es-
pectroscopias sobresalen las que se conocen bajo el nombre genérico de Espectroscopia de
Pérdida de Energia Electrénica (EELS) [2], y la vasta gama de espectroscopds épticas de
superficie, que incluye las técnicas de reflectancia diferencial [3], elipsometria diferencial

[4], y la deteccién de plasmones de superfice por Reflexion Total Atenuada (ATR) [5].

b Respuesta Dieléctrica en Superficies Metalicas.

Buena parte de los tratamientos tedricos de la respuesta dptica superficial de metales se

han basado en el lamad delo de jalea [6], que basicamente consiste en considerar el

metal como un gas de electrones libres moviendose en un fondo positivo rigido. Aunque
los cdlculos con el modelo de jalea han alcanzado niveles de sofisticacion notables, tienen

el incoveniente de no incluir los efectos de la red de iones. Durante los dltimos afios se



ha dado un interés creciente por incluir efectos cristalinos en los célculos de la respuesta
Sptica de metales. Aunque el formalismo para el cdlculo @b initio se ha establecido [8], las
dificultades numéricas para llevarlo a cabo en metales reales son formidables. Para tener
una idea de la magnitud del problema, baste pensar que aun en el caso relativamente simple
del modelo de jalea, el largo alcance de la interaccién coulombiana introduce considerables
dificultades numéricas al resolver autoconsistentemente el perfil de densidad electrénica.
Actualmente sigue siendo necesario hacer aproximaciones significativas si se quiere contar

con un modelo tratable [9].

Entre los metales cuyo estudio han despertado mayor interés en términos del efecto de la
estructura cristalina sobre sus propiedades épticas sobresalen los metales nobles Cu, Ag y
Au. En contraste con los metales alcalinos, los cuales son razonablemente bien descritos por
el modelo de jalea, las funciones dieléctricas de los metales nobles reflejan una combinacién
compleja de contribuciones de transiciones interbanda e intrabanda.

.En el modelo de jalea la respuesta dptica en el interior del metal esta caracterizada por
wp, la frecuencia del plasmén de volumen, modo normal de caracter colectivo cuyo origen
es el largo alcance de la interaccién coulombiana. Al ser un modo propio del sistema, el
plasmén de volumen correponde a una solucién no trivial de las ecuaciones de Maxwell en
ausencia de campo externo, y en w, la funcién dieléctrica del interior del metal se anula. En
los metales alcalinos w, se encuentra por abajo del inicio de las transiciones interbandas,
dada por la minima energia de transicién permitida por el principio de Pauli que conecta
dos bandas diferentes. De ahi que en dichos metales la constante dieléctrica como funcidn de

la frecuencia muestra un comportamiento de ‘jalea’, al menos hasta w = w,. En particular,



el plasmén de superficie se da en w =~ wy/V2, ¥ €(w,) ~ 0.

La situacién es muy diferente para el caso de los metales nobles. Considerese, por
ejemplo, !a plata. Para la plata, de la densidad promedio de sus electrones de conduccidn se
obtiene w, = 9eV/, pero las transiciones interbanda empiezan alrededor dew =2 3.8¢V. Enla
plata, el plasmén de volumen se da alrededor de 3.9¢V, y el de superficie a wp ~ 3.65¢V. En
estos modos colectivos participan tanto los electrones de conduccién como los de valencia,
¥ no se pueden entender en término de una simple oscilacién de plasma de una gas de

electrones libres.

¢ Anisotropias en la Respuesta Superficial de cristales de plata.

En el presente trabajo se adapta y generaliza un modelo sencille desarrollado con ante-
rioridad [11] para tratar de entender experimentos recientes realizados sobre superficies de
cristales de plata.

En la primera serie de ellos, diversos autores reportan (12] {13] [14] mediciones de la
relacién de dispersion del plasmdn de superficie de mono-cristales con superficies orientadas
de acuerdo a a las caras Ag(001), Ag(110), y Ag(111). Las mediciones sc realizaron con la
técnica de HREELS, de la que hablaremos mds adelante. Baste por ahora mencionar que

con dicha técnica es posible encontrar la dependencia de la fr ia del plasmdn respecto

al vector de onda Q que lo modula a lo largo de la direccién en la que se propaga en la
superfice.
A grandes rasgos, los resultados relevantes que se reportaron fueron:
e Una dispersién con pendiente positiva para las caras Ag(111) [12] y Ag(001) [14].
Célculos para el modelo de jalea predicen una pendiente negativa en una grifica

10



Wy v.s. Q. El signo de la pendiente de la relacién de dispersidn del plamén estd
intimamente relacionado con las distribucién espacial de la carga electrénica superfi-

cial respecto al fondo positivo rigido {7].

Una dependencia notable de la relacién de dispersién del plasmén de superficie con
la cara cristalina y, en el caso de la cara Ag(110) [13] , de la direccién relativa entre el
vector de propagacién del plasmén y las direcciones [001} y'[170] de dicha cara. Esta
dltima anisotropia se habia ya detectado con 'anterioridad en el limite retardado [16}

en un intervalo de frecuencias menores.

La segunda seric de experimentos reportan la dependencia de la reflectancia a inciden-
cia normal de cristales Ag(110) con la orientacién relativa entre el cristal y el vector de

polarizacidn del haz incidente {20]. Cabe aclarar que estos experimentos se realizaron mo-

tivados por las predicciones obtenidas con el modelo presentado en este trabajo. El modelo
predice {18] una anisotropia en la reflectancia del orden de 10 por ciento alrededor de 3.8V,
porcentaje enorme si se tiene en cuenta que el efecto se origina en una region del orden
de Armstrongs alrededor de la superficie, y que en los experimentos andlogos realizados en
semiconductores y otros metales el orden de magnitud de dicha anisotropia es de una parte
en mil. La coincidencia entre nuestra prediccién y los resultados experimentales es sorpren-
dente dada la simplicidad del modelo usado. Los resultados sugieren que, en el intervalo
de frecuencias en los que se observa tal anisotropia, se activan en la superficie de la plata
modos resonantes novedosos, y cuyo origen seria el fuerte acoplamiento electromagnético
entre las diferentes contribuciones a la polarizacién total inducida cerca de la superficie

del metal, en la que participan de manera intrincada los electrones de conduccidn, los de

11



valencia, y los del carozo iénico.

En la seccién II hacemos una breve revision del modelo empleado y la forma de re-

solverlo. En la seccién III se discute y se deriva una teoria sencilla que permite aplicar

nuestro modelo a los experimentos de EELS. En la ién 1V se pr tan y discuten los

resultados, y la Gltima seccién se dedica a las conclusiones.



IIT Formalismo Perturbativo y Modelo.

Considerese un medio semi-infinito sujeto a campos electromagnético externos cuya de-
pendencia temporal se supone de la forma exp(—iwt). En el regimen lineal, la relacién
constitutiva que determina la respuesta dieléctrica del medio a los campos externos es de
la forma general

D(r;w) = /d’r’ &r,rw) - B(r;w), 1)
donde D es el vector dezplazamiento, E el campo eléctrico total, y la integracién es sobre
todo el espacio. El tensor &(r, r';w) caracteriza la respuesta no local del sistema, i.e. el
modo en que el valor del campo en un punto del material afecta la respuesta en otros
puntos. El alcance de la no localidad es tipicamente del orden de A, por lo que la respuesta
a una onda electromagnética que se propaga en el interior del medio con longitud de onda

en el dptico esta satisfactoriamente descrita por la relacién

D(r;w) = {(r;w) - E(r;w), 2
donde definimos el tensor dieléctrico local

i(riw) = / &' (e, w). 3)

La relacion (2) deja de ser vilida cerca de la regién superficial, donde los campos varian
en distancias del orden de A. En primera aproxirmacion, uno puede simplemente asumir que
el tensor dieléctrico pasa discontinuamente de su valor en el interior a su valor en el vacio al
cruzar la superficie. Entonces, las propiedades 6pticas del material estaran caracterizadas

por un tensor dieléctrico de la forma:

&(r) = I6(z) + &(w)O(—2), ()

13



con O(x) la funcidn escalén de Heavyside, I el tensor identidad, y se supone que ¢l material
ocupa la regién z < 0.

Una ecuacidn constitutiva de la forma (4) lleva, junto con la ecuaciones de Maxwell,
a las formulas de Fresnel usuales para la reflectividad de un medio semi-infinito. Dichas
formulas describen razonablemente bien experimentos dpticos que por su naturaleza sean
poco sensibles al detalle de lo que sucede en la region superficial. Lo inadecuado de la Ec.
(4) cerca de la superficie queda manifiesto al observar que implica una discontinuidad en la
T dad

componente z del campo eléctrico en z = 0, o equivalent te, una d superficial

de carga inducida singular. La superficie en este caso aparece sélo como una forma simple
de 'pegar’ las soluciones a las ecuaciones de Maxwell muy dentro en el material con las
soluciones en el vacio.

Existen dos acercamientos complementarios al problema de describir de forma razonable
el efecto de la superficie en las propiedades dpticas de un material. Por un lado, se tienen
formalismos basados en modelos microscépicos lo suficientemente simples que permitan
resolver autoconsistentemente los campos y densidades electrénicas cerca de la superficie.
El modelo de ‘jalea’ mencionado en la introduccién es por mucho el méds recurrido. Su
relativa simplicidad proviene de que se asume que el sistema es invariante ante traslaciones

a lo largo de la superficie, por lo que es posible d plar la coordenada z p do a una

representacién Je Fourier bidimensional en las coordenadas (z,y).

Por otro lado, se tienen diversos formalismos perturbativos, en los que se trata a la
superficie como una perturbacién que induce cambios en la densidad de corriente y polar-
izacién cerca de la superficie respecto a su valor en interior del material {19] [17] [21). A

continuacién haremos una breve revisién del formalismo perturbative y modelo usado en

14



los cdlculos presentados en este trabajo. Los detalles se pueden encontrar en la referencias

[17] y [11), por lo que aqui nos limitaremos a dar un esquema general poniendo énfasis en

las cantidades fisicas rel tes al

a Formalismo Perturbativo.

Considerese un medio semi-infinito sobre ¢l que incide una onda electromagnética desde
el vacio, con longitud de onda 2r¢/w ¥ d,, donde d, es del orden de la regién alrededor
de la superficie en la que las propiedades fisicas del medio difieren de las de su interior.
Tomamos el eje Z positivo en la direccidn normal a la superficie hacia afuera, y el plano

de incidencia en X — Z. El plano z = 0 se supone situado en algin punto cercano a la

s Aad

4

superficie. La pr 6pticas del si i-infinito se | caracterizar mediante

su impedancia superficial, definida como

_E(z2=0)
%=B,G=0 ®
para polarizacién p, y como
__Ey(z=0)
L=-Fe=0 ®

para polarizacién s. La ventaja de trabajar con la impedancia superficial reside, entre
otras cosas, a que estd definida en términos de campos que varian lentamente en la regién
superficial, por lo que la posicién precisa del plano imagen nominal z = 0 es irrelevante en
la medida en que se maneje de manera consistente.

Una vez conocida la impedancia superficial del material, los coeficientes de reflexion
para ambas polarizaciones se obtienen de la relacién

2%~
o(e) = Zp(n) ~ Zpta) Q)

Zyyt Zola

15



donde Z; = cos(;) y Z? = 1/cos(f,) son las impedancias superficiales del vacio para
polarizacién p y s respectivamente, con 6; el angulo de incidencia. En particular, para el
caso en que se supone un medio isotrépico descrito por un tensor dieléctrico de la forma

{(4), las impedancias estdn dadas por

o cos{0,)
%= o ®
PR ©

\/€o(w) cos(0¢) !
con 8, el dngulo de la onda transmitida, y en este caso la funcién dieléctrica ¢,(w) es un
escalar, pues supusimos que el sistema es isotrdpico en su interior. €,(w) define nuestro
problema no perturbado.

A continuacién consideramos el caso en que existe una perturbacién localizada cerca de
la superficie, que modifica la impedancia superficial de la misma respecto a las expresiones
(8). Sin pérdida de generalidad, podemos considerar que el efecto de la perturbacién
consiste en inducir un cambio en la densidad de corriente Aj respecto a la densidad de

corriente del sistema no perturbado. Debido a la lenta variacién espacial de los campo

externos, es razonable suponer que la modificacidn en la propiedades Spticas del sist

debido a la perturbacidn no depende de la forma detallada de Aj, sino sélo del cambio total

en la corriente superficial
i ~
i= / dz Aj. (10)
-0
Caracterizamos entonces la contribucién de la superficie a la respuesta dieléctrica me-

diante las conductividades superficiales ox2,0yy, ¥ $:, definidas en término de los campos

de variacidn lenta evaluados en la superficie como



oz Ex(z2 =0) (11)

oy Ey(z =0) (12)

-
|

32D, (2 = 0). (13)

Resolviendo el problema de una onda incidente sobre el sistema no perturbado en pre-
sencia de una placa sobre la que fluye la corriente i, se puede obtener el cambio en la
impedancia superficial debido a la perturbacién en términos de la impedancia superficial
del sistema no perturbado y las conductividades superficiales arriba definidas, Las expre-

siones son

23+ 5Q%,,

Z, = et is 14

? 1+ %£2Zc0,, (14)
z;

(18)
donde Q es 1a componente del vector de onda incidente paralela a la superficie.

Para calcular las conductividades superficiales (11)-(13) hay que tomar un medelo es-

pecifico que permita el bio de la densidad de corriente en la regén superfi-

cial, respecto a la densidad de corriente en el interior. Las expresiones (11)-(15) son una

forma conveniente de separar inequi te las diferentes contribuciones a la respuesta
dieléctrica del sistema, y son de caracter bastante general. De hecho, las conductividades

superficiales arriba definidas se pued laci directamente con los parametros d que

ap en acercami perturbativos alternativos [22].

b Consideraciones Generales del Problema.

En el interior de un cristal perfecto, el Teorema de Bloch asegura que los estados electrénicos

dulad

se puedan describir por medio de funci de Bloch por cierto vector de onda

17



k en la primera zona de Brillouin de la red reciproca del cristal. En presencia de un
campo externo con vector de onda K se inducen transiciones entre los diferentes estados
electrénicos, transiciones compatibles con el principio de Pauli y cualesquiera reglas de
seleccién que imponga la simetria de problema. En particular, la periodicidad de la red
determina que dichas transiciones son tales que los vectores de onda de los estados final
e inicial difieren por multiplos de vectores G de la red reciproca, y el campo eléctrico
microscdpico total es a su vez un superposicion de ondas planas con vectores de onda

K + G. Lo que entendemos por campe macroscépico no es sino un promedio ponderado

de todas estas contribuci Alp diar, las comp; es del campo que fluctuan en
distancias del orden de la celda unitaria desaparecen, quedando sélo el campo macroscdpico
de variacién lenta,

La polarizacidn total que en el interior de! cristal adquiere una celda primitiva del cristal

depende de:

® su polarizabilidad, que a su vez depende del detalle de la estructura electrdnica del
cristal y de la forma en que los estado electrdnicos son perturbados por el campo

eléctrico.

"del campo local, i.e. la suma del campo externo, mis el campo producidos por todas
las demads celdas del cristal, mas el campo producido por las cargas dentro de la propia
celda. Debido a la simetria del cristal, el campo local de dos celdas diferentes difiere,
a lo mas, por un factor de fase, y su modulacién sigue la del campo macroscdpico

total.

La situacién cerca de la superficie es muy diferente. Por un lado, la estructura
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electrénica misma se modifica debido a la pérdida de simetria. Aparecen estados de super-
ficie, fendmenos de reconstruccidn, etc. Por otro lado, el valor det campo local que polariza
a cada celda unitaria puede variar drdsticamente respecto al de las celdas adyacentes y del
interior. Aun en el caso ideal en que la configuracién electrénica en las celdas unitarias de
los primeros planos cristalinos fuese idéntica a la del interior, el sélo efecto de campo local
introduce cambio significativos en la polarizacién neta que se induce en la celda [21].

Este 1iltimo efecto, llamado de campo local, ha sido aplicado exitosamente para explicar

ciertos experimentos de reflectancia diferencial en semiconduct [23]. El modelo descrito

a conti ién es una generalizacién del modelo usado en jconduct aplicado al caso

de metales. La presencia de los electrones de conduccién en los metales, que apantallan y
son fuente del campo local que siente y produce cada celda unitaria, introduce mecanismos

novedosos mediante los cuales sc modifica la respuesta dieléctrica cerca de la superficie.

¢ Modelo de Metal Incluyendo Estructura Cristalina.

En los metales nobles como la plata, se tienen 5 bandas de valencia d y un hibrido s—p de
bandas de conduccién. Los electrones de las bandas d tienden a localizarse alrededor de los
iones del metal, mientras que los electrones de conduccién prevalecen en la zona intersticial.
Para modelar esta situacién procedemos como sigue. Alrededor de cada ion dibujamos una

esfera imaginaria suficientemente grande como para que en la regién fuera de las esferas haya

principalmente electrones de conduccion con una densidad d te constante.

P

Dentro de la esfera quedan el ion, la mayoria de los electrones d, asi como los electrones
de conduccién cercanos a los iones, todos ellos en una configuracién de cargas y campos

bastante complicada.
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Si las esferas no se traslapan, el campo producide por las cargas en el interior se puede
expandir multipolarmente en la regién intersticial. Luego, modelamos la plata como una red
cristalina fcc de cavidades esféricas inmersas en un gas de electrones uniforme, en cada una
de las cuales se encierra un entidad polarizable, y cuya polarizabilidad incluird en general

contribuci de las transici intrabanda, de las interbanda, y de la polarizabilidad del

ion propiamente dicho. E! momento dipolar inducido por el campo local que sienten los
dipolos en la esfera es a su vez fuente de campo, el cual es apantallado por los electrones
fuera de las esferas (ver figs. {l.a} y {1.b}).

Para mantener las cosas simples, modeclamos los electrones de conduccién suponiendo
que responden como electrones libres e independientes, con una respuesta dieléctrica local
tipo Drude, dada por

ul

w3 + iw/T’ (16)

Gw)=1-
con wy la frecuencia de plasma del gas de electrones, y 7 el tiempo de relajacién. La ven-
taja de suponer local la repuesta del gas de electrones, es que resulta relativamente sencillo
encontrar por integracidn directa una relacion entre los momentos apantallados p’ que de-
terminan el campo en la regidn intersticial, y la polarizacion total P del sistema promediada
en un plano cristalino. El promedio de la polarizacion total se hace en un volumen definido
por todas las celdas unitarias de un plano cristalino paralelo a la superficie. Conforme nos
alejarnos de la superficie hacia dentro del metal, el vector polarizacién macroscdpico tiende
a su valor en el interior, y estd dado en términos de los momentos dipolares apantallados y

el campo externo E° por las relaciones

P, = np) +x,Ei/e (17)
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Py = negpj + xEf, (18)

donde denotamos por L y || las proyecciones perpendicular y paralela a la superficie res-

pectivamente, y definimos n como el niimero de celdas unitarias por unidad de volumen,
En (17) x, = (€; — 1)/47 es la susceptibilidad del gas de electrones, y el vector de

polarizacién total del sistema P estd relacionado con el campo macroscépico Eps por medio

de las relaciones

P = xaEpm

XAH{Eﬁ"’ E}/er}, (19)

con €xy(w) = 1 + 4rxay(w) 1a funcién dieléctrica de la plata en su interior, bien conocida
en el intervalo de frecuencias de interés [10].

Ahora bien, dado que son los momentos dipolares apantallados p’ los que determinan la
contribucién de una celda unitaria al campo local en las demas celdas unitarias, conviene
definir un polarizabilidad efectiva en términos del campo local en una celda dada y los
dipolos p, i.e.

P} = aEP™, (20)
con E}* el campo local evaluado en la celda i’ésima. En el interior, la correccién de campo

local es la apropiada para cristales con simetria cibica:
loc 4 ’
EN=Epn+ 3P (21)
Las ecuaciones (17), (18), (19) y (21) se pueden resolver para  y obtener

a= 3 cap—¢
4w

neq, +2¢;° (22)
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ecuacién a que conecta nuestro modelo con la respuesta dieléctrica experi-

mental de la plata.

Hasta este punto, hemos considerado sélo relaciones entre diferentes cantidades en el
interior del metal. En la superficie, el campo local que polariza a las moléculas, y por
tanto, el valor de los vectores de polarizacion total y apantallado, cambia respecto a su

valor en el interior. Un plano cristalino dado siente el campo producido por los demds

planos cristalinos, y por los tos dipolares i inducido en la superficie del gas
P

de electrones, que en nuestro cdlculo situamos media distancia interplanar hacia fuera del
primer plano cristalino. Con dicha eleccidn, las relaciones (17) son validas introduciendo en
todas las cantidades que aparecen un indice que etiquete los diferentes planos cristalinos.
Asi mismo, suponemos que la polarizabilidad efectiva de las ccldas unitarias mantiene su

valor en el interior, por lo que en nuestro modelo no inclui efectos pr jentes de la

modificacién de la estructura electrénica cerca de la superficie.
El sistema de ecuaciones acoplado a resolver para poder encontrar el cambio en la

polarizacién en la superficie es

(23)

I

B B4 ST+ S
i 7

donde E' = (E2, E3, E2[¢,) juega el papel del campo externo apantallado en la direccién z

por la superficie del gas de electrones. Asi mismo, los dipolos p} inducen en dicha superficie

dipolos imagen cuyas posici virtuales etiquetamos con indice primado j', de modo que
P = ‘Jilsp'. (24)
T e +1777

donde S es el operador de reflexién respecto a la frontera del gas de electrones, i.e. § =
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diag(1, 1,~—1). Finalmente,

Ty = ViV (25)

IR — R:l

es el tensor de interaccion dipolar para dipolos situados en las posiciones R;, R,

E! sistema de ecuaciones acopladas se puede resolver numéricamente para las p} ha-

ciendo una suma por planos [24]. Debido a la simetria del probl los to dipol

de los iones dependen sélo del plano cristalino paralelo a la superﬁcie al que pertenecen. El
campo producido por un plano de dipolos en un punto con coordenada z, se puede expresar
como una suma de términos que decaen como exp(—g(z — z)), con g los vectores de la red
reciproca bidimensional del plano cristalino, y 2y, la posicién del mismo. Luego, la suma

converge rapid

te, y el sist de i (23) se puede invertir sin mucho problema
con la condicidn de frontera de que los momento dipolares tomen el valor correspondiente
al interior conforme nos alejamos de la superficie hacia dentro del material.

Una vez hecho ésto, se obtienen las conductividades superficiales definidas en (11)

usando la relacién

Oee = Cdg — & ; (Pm)(zp‘l;)ipla): (26)
- ; 5‘! — (Ph): — (P5)s
= 4m,e: DD AR @0

donde escogimos al eje x en la direccidn paralela (||) a la superficie. En (26) B denota
el valor asintético del momento dipolar en el interior, a es la distancia interplanar, y m
numera los planos cristalinos.

Habiendo calculado las conductividades superficiales, podemos entonces obtener el cam-

bio en las diferentes propiedades Spticas a través de ecuaciones como (15) 6 (7). Para

finalizar esta seccidn, vamos a enumerar todos los pardmetros de entrada del cdlcul
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Los paridmetros del cristal (en nuestro caso, un cristal fcc con el pardmetro de red

correspondiente a la plata).

Las caras cristalinas paralelas a la superficie, y en el caso de las cara Ag(110), la
orientacién del vector de polarizacidn del campo eléctrico respecto a las direcciones

[001) y [170]. Esta eleccién determina los tensores de interaccion dipolar entre planos.

La funcién dieléctrica en el interior de la plata, usualmente obtenida de experimentos
que miden espectros de absorbscién de fotones o de pérdida de energia electrénica,

susceptibles a un andlisis de Kramers-Kronig.

La frecuencia de plasma w, y el tiempo de relajacién 7 del gas de electrones tipo

Drude.

Una vez fijos los anteriores pardmetros, se puede estudiar la dependencia con la fre-
cuencia w y con el vector de onda paralelo a la superficie Q de las diferentes correciones a

las propiedades épticas del metal.

24



IV  Experimentos de EELS.

En los experimentos de EELS en los que estamos interesados, se tienen electrones que

inciden a cierta energia y momento prefijados sobre la superficie del material que se quiere

estudiar. Midiendo las deflecciones que sufre el electrdn respecto a la di p y
y aplicando leyes de conservacién de la energia y momento, se puede en principio inferir el
espectro de excitaciones Q vs. w de los modos de superficie, con Q el vector de onda que
modula la propagacién del modo a lo largo de la superficie.

Si pensamos al electrén incidente como un paquete de ondas localizado descrito por
cierta funcién ¥(r,¢), entonces en general dicho paquete de onda se puede expresar como
una superposicién de funciones de onda ¥(Q,w, z), cada una con un valor definido de la
energia w y momento paralelo al la superficie Q. Lejos de 1a regién superficial propiamente
dicha (i.e. distancias del orden de A), el electrdn incidente interactua con el material a
través de los campos producidos por la polarizacién inducida en la superficie por su propio
campo. El acoplamiento entre el electrdn y la polarizacién inducida es resonante para
aquellas componentes de la funcién de onda cuya w y Q coincide con la w y Q de alguno
de los plasmones de supeficie, por lo que estos iltimos constituyen una canal importante

de dipersion ineldstica. Asi mismo, debido a que cada componente de Fourier con vector

de onda Q del po inducido debe satisf: la ién de Laplace en el vacio (i.e.
una dependencia en z de la forma exp(—@Qxz)), se sigue que la interaccién coulombiana del
electrén incidente con el medio es efectiva sélo a una distancia de la superfice del orden de
2r/Q; es claro entonces que la interaccién se puede tratar en el limite no retardado siempre

y cuando w/c € Q, condicién satisfecha para las energias y momentos involucrados en los
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experimentos usuales de EELS.
Al reflejarse el electrén incidente en la superficie, pueden suceder dos cosas:
1) El electrén es dispersado casi especularmente, cediendo poco o nada de la componente

paralela de su momento a la superficie al momento del impacto.

defl bi t

2) El electrén puede sufrir es arbitrari te grandes, y o

su
total en una porcién apreciable de su momento inicial. Ello puede suceder, por ejemplo,

debido a que existe una amplitud de probabilidad finita de que el electrdn incidente induzca,

al n to de la colisidn, transici entre orbitales atémicos cuyas funciones de onda

incluyen una superposicién de vectores de onda mucho mayores que el vector de onda
incidente.

En el primer caso se dice que la dispersién se da en el régimen dipolar, enfatizando el
que en tal evento, es principalmente la interaccidn con los campos dipolares inducidos en el
medio la que determina el espectro de dipersion del clectrén. Debido a ello, es posible hacer
un andlisis de este iiltimo en términos de cantidades puramente cinematicas y la respuesta
dieléctrica del interior y de la superficie del metal.

En el segundo caso se habla de régimen de impacto. En este caso es necesaria una
descripcién microscdpica del modo en que el electrdn es dispersado por los primeros planos
cristalinos, y un tratamiento tedrico realista presenta gran dificultad. Tipicamente, la
dispersién de impacto aparece como un fondo difuso al méximo pronunciade que se forma
alrededor de la direccidn especular [2).

En la siguiente seccién implementamos una teoria semi-cldsica que nos permite obtener
una expresidn que conecta las propiedades dieléctricas de un medio semi-infinito con la

seiial de EELS a la que dicho medio daria lugar. Asumimos que el proceso de dispersién
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es correctamente descrito en el régimen dipolar.

Un tratamiento cudntico completo requiere aplicar teoria de perturbaciones dependiente

del tiempo. La teoria que usamos aqui es semi-clisica pues id los el
reflejand pecularmente siguiendo trayectorias cldsicas, ignorando cualquier efecto de
dispersién multiple o de interf ia entre el haz incidente y el reflejado.

a Teoria Semi-cldsica de EELS.

Considerese un electrén que incide a cierto angulo sobre la superfice de un medio semi-
infinito, donde se refleja especularmente. Escogemos el eje Z en la direccién notmal a la
superficie, y el origen del tiempo de forma que a ¢ = 0, el electrén sz encuentra a z = 0.
Suponemos que antes y después de la reflexion, el electrén se mueve a velocidad constante,

de modo que su movimiento esta descrito por

V) = vy+agn(tvy (28)
K1) = A+
= eyvyt+eyva|tf, (29)

donde los sufijos || y .L indican paralelo y normal a la superficie respectivamente, y sgn(t)
es la funcidn signo.
Queremos calcular el trabajo total realizado sobre el electrdn por los campos que éste

induce en la superfice del metal. En la aproximacién dipolar, el trabajo invertido en

1 1

al electrén moviendose a velocidad constante es igual a la energia que el electrén

pierde debido a las corrientes de polarizacién que induce en el medio, que por hipétesis son
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los tinicos canales disipativos en el problema. Dicha energia estd dada por
400
W=e dt Eina(r = r'(t),t) - v(t), (30)

con e la carga del electrdn y Eqng(r, ) el campo eléctrico producido por las cargas inducidas
en el medio, dado por
Eing(r,t) = =V ina(r,t). (31)
Para calcular el potencial inducido ¢4 procedemos como sigue. Primer notamos qu=,
en el limite no retardado, el potencial producido por el electrén incidente estd dado sim-
plemente por
(32)

Beee(r,r(1)) = l"(t)l

Tomando la transformada de Fourier de dicho potencial respecto al tiempo y la componente

del vector posicidn paralela a la superficie obtenemos

bi(Qunz) = [Catfa Ol .a(m exp[—iQ - pl expliwt] (33)
= 2"/ dt Pxp( Qlz = vo|t]]) explifw — Q- vy)e} (34)
- Q;‘v”e‘r —(2cos{(w — Q- vi)zfva] - 1). (38)
A conti ion introducimos un coeficiente de reflexién R(Q,w) definido como
RQu) = - LndQenz = 07) (36)

$et(Q,w, 2 = 0F) !
que no es mds que el coeficiente de reflexidn para polarizacién p en el limite no retardado,

Tomando este limite en la expresién (7) obtenemos

_dQuw)~1
R(Qw)= FCRTESY , (37)
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donde €(Q,w) incluye en principio cualquier correccién pertinente a la respuesta dieléctrica
cerca de la superficie.
Usando (33) y (36) y tomando las tranformadas de Fourier inversas en w y Q, obtenemos

que el potencial inducido en el semiespacio z > 0 como funcién de r y ¢ estd dado por

Sind(ryt) =
o dw d*Q drev) ..
L2 32 ] R  areg ) Q) xpl-Qelesli@ - p =)

(38)

Una vez que se tienc la expresién para el potencial inducido, es directo evaluar la
integral (30). El operador gradiente introduce un factor (iQ — Qe,) en el integrando
de (38). Evaluando el campo eléctrico en la posicién del electrén, tomando el producto
punto del mismo con ¢l vector velocidad, y realizando la integral sobre el tiempo, se llega

finalmente a la siguiente expresidn para W:

- 2¢2y?
W= ["d fae{ el n(rQu). )

Esta iltima expresién se puede expresar como sigue

W= /ﬂ“ dw / &*Q hwP(w, Q), (40)
donde definimos
2etv2
P(w,Q) = {W—"‘TM‘,—%—QW} Im{R(Q,w)}. (41)

La expresién (40) sugicre interpretar a P(w, Q) como la probabilidad de que el electrén

en su trayectoria ceda un cuanto de energia fiw y momento #Q a la superficie. Para
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confirmar esta interpretacion, considerese el momento total que se tiene que suministrar al

electrdn en la direccidn paralela para mantenerlo a velocidad constante:
it L}
My=e [ dtEyr=r(t)0), “2)
-0

con Ej la componente del campo eléctrico inducido paralela a la superficie. Este campo
se obtiene simplemente introduciendo un factor iQ en el intergrando de la expresién del
potencial inducido (38). Realizando explicitamente la integral en el tiempo obtenemos en
analogia con (40) que

I = [" d [ £Q1QPw,Q), (43)
con la misma expresién (41) para P(w, Q). Este resultado refuerza la interpretacion fisica

dada arriba a P(w, Q).

De la expresién (41) para P(w, Q) se puede apreciar que toda la informacién acerca de
los modos de superficie del sistema entra a través de la parte imaginaria del coeficiente de
reflexidn en el limite no retardado R. De acuerdo 2 la teoria de respuesta lineal usual, la
relacién de dispersién de las excitaciones elementales de un metal estd dada implicitamente
por los polos de las funciones respuestas apropiadas a la interaccién de dichos modos con

las diversas perturbaciones externas. En el caso de una distribucién de carga externa que

interactua con la superficic en el limite no retardado, la respuesta esta determinada por

R, que no es sino el valor relativo de la carga imagen que se induce en las superficie del

metal respecto a la carga externa. Asi pues, la relacién de di ion de los pl de

|

superficie estd dada por los polos de R en el plano complejo w para las diferentes Q. Sila
parte imaginaria de un polo en particular es pequefia, entonces la sefial de EELS mostrara

un maximo agudo cerca de la frecuencia igual a la parte real de dicho pole. Por el contrario,
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una parte imaginaria grande implica un fuerte amortiguamiento del modo colectivo debido
a la excitacion de pares electrén-hoyo o cualquier otro canal de disipacién, y en la sefial de
EELS ¢l modo se pierde en un fondo difuso.

En nuestro caso, y de acuerdo al formalismo perturbativo expuesto en la seccién an-
terior, el coeficiente de reflexién en el limite no retardado estd dado en término de las

conductividades superficiales (11)-(13) por la relacién

_ wleag = 1) + 47iQ(0.: + €2g8:)
RQw) = e T IriQ(o —ensn)’

)
Nétese que conforme Q crece, aumenta. la contribucidn de los términos perturbativos. Esto
es de esperarse dado que el plasmén de superficie involucta una regién alrededor de la

superficie del orden de 27/Q, por lo que a mayor valor de @, mayor es la localizacidén del

modo en la regidn superficial, y por tanto mayor su sensibilidad 2l detalle de ésta.
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V  Resultados y Discusién.

Antes de presentar nuestros resultados aplicados a los experimentos discutidos en la in-
troduccién, conviene detenerse para discutir brevemente las propiedades dieléctricas en el

interior de la plata.

a Propiedades dieléctricas en el interior de la plata.

En la figura {2} mostramos la parte real e imaginaria de la funcidn dicléctrica de la plata
€4y en el intervalo de frecuencias de interés. La tres flechas en el eje horizontal sefialan la
posicién aproximada de las frecuencias a las que la parte real de la funcidn dieléctrica pasa
por-1,0,y 1.

Aw,, = 3.63eV, €, = —1, que corresponde a la posicion del plasmén de superficie en el
limite no retardado de acuerdo a la teoria clisica (de agui en adelante cantidades primadas
indican parte real, doble primadas parte imaginaria). En los experimentos de EELS de
reflexién aparece a w,, un maximo pronunciado en el limite Q — 0. A w = 3.77eV,
€4y = 0, que corresponde al plasmén de volumen de la plata. A esta frecuencia se detecta
un méximo pronunciado en la pérdida de energia de electrones que atraviesan el interior de
cristales de plata (EELS de trasmisidn). Finalmente a w = 3.85 se tiene €, = 1, de modo
que la impedancia superficial toma un valor cercano a la impedancia superficial del vacio, lo
que se traduce en un minimo notable en la reflectancia dptica de la plata a esta frecuencia
(figura {3}). Nétese también que a partir w = 3.9eV, €}, crece monoténicamente. Ello es
debido al inicio de las transiciones interbanda, que se convierten en un canal importante

de absorcién de energia. En la figura {4} mostramos el espectro de bandas de energia
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pata la plata a lo largo de algunas de las direcciones de simetria de su red reciproca, de

acuerdo a la referencia [25). En la figura se aprecia el plejo de bandas d debajo del nivel

de Fermi, resaltando el caracter localizado de su relacién de dispersién. En contraste, la

a duccid 1

dispersién de las b s—pde se jan mas a las si parébolas de un

gas de electrones libres. El inicio de las transiciones interbandas esté determinado por la

primera transicién permitida por el principio de exclusién. Como el de los fotones

incidentes (= 2r% /) es mucho menor que el tamafio de las zonas de Brillouin (= 2r#/a,
con a el parametro de red), las transiciones aparecen en un esquema de bandas como lineas
verticales que conectan estados ocupados con estados desocupados. En la figura sefialamos

con flechas algunas posibles transiciones.

b Conductividad Superficial de la plata.

En los resultados presentados a continuacién, aparte de usar la funcidn dieléctrica y
parametros de red correspoudientes a la plata, para el gas de Drude se tomé w, = 7.5¢V y
7 = 400/w;. Aunque ambas variables se pueden considerar como pardmetros ajustables del
cdlculo, no estd de mds mencionar que a w = 7.5¢V los experimentos que miden la pérdida
de energia de clectrones que atraviesan el interior de la plata muestran un maximo local
de menor intensidad y mdas ancho que ¢l correspondiente a w =~ 3.77¢V. Dicho maximo
se asocia [10] a oscilaciones de plasma de los electrones de conduccidn, cuya frecuencia se
ve corrida al rojo respecto a su valor tedrico =~ 9.2¢V debido a transiciones interbanda de
alta energia. El tiempo de relajacién T se tomé independiente de la frecuencia, y se fijé de
acuerdo a la conductividad DC de la plata. El cilculo resulta poco sensible a la eleccién

de 7 dentro de un intervalo razonable de valores de dicho pardmetro.
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En la figura {5} mostramos la polarizabilidad efectiva normalizada ¥ = na como funcién
de la frecuencia, con o dada por la ecuacién {22). La interpretacion fisica de esta polarizabi-
lidad no es tan transparente como uno quisiera, pues recuérdese que incluye contribuciones
tanto de los iones como de los electrones intersticiales, y se define en término de los mo-
mentos dipolares apantallados p’ (¢f. (20)). Con todo, su comportamiento indica que es
s6lo a partir del inicio de la transiciones interbanda que juega un papel importante.

En la figuras {6.a} y {6.b} mostramos la parte real de las conductividades superfi-
ciales {26) como funcién de la frecuencia calculadas para las diferentes caras cristalinas y
direcciones de la plata. La conductividad normal s,, a la superficie (fig. {6.b}) muestra
cualitativamente 1a misma estructura para las tres caras cristalinas. En cambio, en la con-
ductividad paralela (fig. {6.a}) resalta una fuerte dependencia con la gecometria superficial.
En contraste con las direcciones {100} y {111), las caras (110) muestran resonancias bien

definidas, y la posicién de dichas r ias depende notabl te de la direccién rela-

tiva entre el vector de polarizacidn del campo paralelo a la superficie y las dos direcciones

principales de la cara cristalina. Para la direccién {110} la ¢ ia se da alrededor de

3.9 eV, mientras que para la [001] la resonancia se da alrededor de 3.73 eV. En la figura
{7} mostramos la parte imaginaria de las conductividades paralelas a la superficie para el
caso Ag(110), donde de nuevo se aprecian las estructuras resonantes para la conductividad

paralela.

Para entender el origen fisico de las resonancias en la conductividad paralela y su de-

denct "

“
p resp ala

de los planos cristalinos, considerese el caso extremo en
que se retiene sdlo la interaccién de los dipolos del primer plano cristalino con su imagen

y consigo mismo. Con los dipolos orientados paralelamente a la superficie, e} sistema de
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ecuaciones (23) se reduce a

Pé=7[E,+TMP.§+"'lTZoPé], (45)

donde v = na, T,, determina el campo que un dipolo siente debido a los dipolos en su propio

plano cristalino y T, el debido a los dipolos i La dicidn para una interaccién

resonante corresponde a tener un momento dipolar finito en ausencia de campo externo.
Haciendo E, = 0 en (45) obtenemos

G—1

1 1
P —E[Tw - ;]~ (46)

Dependiendo de los valores de los tensores Too y T2, 1a frecuencia a la que (46) se cumple
varia. Para la direccién [110] se tiene Ty, 2~ 3.4 y T, ~ —3.75, y la parte real de la frecuencia
la que se cumple (46) se situa alrededor de 3.8eV, mientras que para la direccién [001}
Too 22 0.64 y T?, =2 —5.08, y la ecuacién (46) se cumple para w =2 3.5¢V. Estas frecuencias
coincid 3

aproxi con las fr ias en las que se observan las resonancias en la

conductividad al realizar el cdlculo completo.

¢ Senal de EELS.

Pasamos ahora a presentar las predicciones de nuestro modelo para el cambio de la relacién
de dispersién del plasmén de superficie debido a la correccién de campo local. Para ello,
procedemos como sigue. Para Q fija, calculamos la seiial de EELS /m(r,) como funcién de

la frecuencia, con r, dado por (44). La relacién de di de los pl de superficie

se puede entonces construir asociando a cada Q la frecuencia a la que la sefial de EELS

presenta un méximo definido. De acuerdo a la expresién (44), en el limite Q = 0 no hay

35



correccidn alguna, por lo que en todos los casos la sefial de EELS presenta solamente €l
méxime cldsico a w,, = 3.63eV. Conforme Q aumenta, la contribucién de los términos
en las conductividades superficiales se hacen mds importantes, lo que es de esperarse dado
que la distancia de penetracién de los campos electromagnéticos dentro del medio va como
el inverso de @, de modo que a menor Q mayor es la localizacién del modo en la regidn
superficial.

En la figura {8} mostramos las seiiales de EELS predichas por nuestro modelo para las
diferentes caras cristalinas de la plata como funcién de ia frecuencia, con @ = 01547,
Notamos que para las caras (111) y (100) aparece un sélo mdximo ligeramente corrido al
rojo respecto al valor cldsico, que en la figura indicamos con una linea vertical. Dicho
corrimiento se origina debido a Ja pequefia resonancia en s,, cercana a 3.75¢V, que se
aprecia en la figura {6.b}. En contraste, la sefial de EELS presenta una estructura mucho
mas rica para la cara (110). Para las dos direcciones de propagacién de esta cara, el plasmén
cldsico aparece amortiguado, y se aprecian nuevos miximos a su derecha y a su izquierda.
La posicién de dichos maximos cambia seglin el campo eléctrico tenga componente en la
direccién {110] o en la direccién [001).

Enlas figuras {9} y {10} mostramos en perspectiva la evolucidn de la sefial de EELS para
las dos direcciones de superfice (110) conforme aumenta @, donde se aprecia la aparicién
gradual de los nuevos modos conforme aumenta el vector de onda. En las figuras {11} y {12}
presentamos un proyeccion topografica de las curvas de nivel correspondientes a las figuras
{9} y {10}. La posicién de los maximos para los diferentes vectores de onda determina
la relacién de dispersién de los plasmones. En la figura {13} mostramos la relacién de

dispersion de los modos colectivos para las diferentes direcciones y caras cristalinas.
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Para entender el origen de los nuevos modos ea las superficies {110), recordemos que la

relacién de dispersidn de los mi estd dada implicit te por los polos de r,. Aunque
estos polos se er tran en g | en el plano complejo, en primera aproximacion pode-
mos sup que las fi ias correponderdn a aquellas para las cuales la parte real del

denominador de (44) se anula, f.e.

w(eh, — 1) = 4nQ(0.= — €apin)’ - (a7)

En la figuras {14} y{15} mostramos grificas de ambos lados de (47) con diferentes

valores de @ para las dos direcciones de las superficie (110). Para cada Q, la posicién de los

plasmones estd dada por las frecuencias a las que las curvas correspondientes al lado derech

de (47) se intersectan con Ja curva del lado izquierdo. Conforme Q crece, la resonancia de
las conductividades superficiales se "amplifica’ y modifica la posicién de los plasmones. El
mimero de intersecciones entre ambas curvas y por tanto, el mimero de resonancias en la
conductividad, depende de Q. De la figura se puede apreciar el origen de la dependencia
en la cara y direccién cristalina de Jos modos de superficie y de) signo de la pendiente de

su relacién de dispersién.

Nuestro modelo predice cambios notables en la relacién de dispersién de los plasmones de

superficie segin la cara cristalina de la plata por la que se propaguen, y en el caso de las cara

(110), dependiendo de la direccién de prop i6n. Sin embargo, aunque dicha dependencia
£ P

se ha detectado, tro cilculo de las relaci de dispersién de los plasmones no coincide

con las obtenidas experimentalmente {14] {15]. Elo indica que se necesitan modelos mids
refinados que describan de forma realista a la superficie de la plata. Nuestro modelo no

toma en cuenta efectos de la dispersion espacial del gas de electrones, o la forma detallada
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del perfil de densidad cerca de la superficie, ni posibles contribuciones debido a los estados
de superficie. Con todo, nuestros resultados revelan la importancia de incorporar el efecto

de campo local para poder entender la respuesta superficial de metales cristalinos.

d Cilculo de la Reflectancia Superficial.

Usando exactamente los mismos pardmetros que en el cilculo de la senal de EELS, se
caleuld el cambio en la reflectancia respecto a la direccidn del vector de polarizacidn det
campo eléctrico como funcién de la frecuencia para luz a que incide normalmente sobre un
cristal de plata Ag(110). En la figura {16} mostramos los resultados obtenidos. Nuestro
modelo predice un cambio del orden del 20% en la reflectividad cuando la direccidn del
vector de polarizacién de la luz incidente cambia respecto a las direcciones [001} y [1T0] de

la superficie. Segiin nuestros resultados, en un experimento que mida

AR = R[ﬁo] — Ryooy (48)
R’ Ra,

se debe detectar una anisotropia notable que cambia de signo negativo a positivo alrededor
de3.84eV. En (48), Ryy5q) ¥ ooy corresponden 2 la reflectancia para vector de polarizacién
paralelo a las direcciones 110} y [001] respectivamente, y Ra, denota la reflectancia de la
plata calculada de acuerdo a las formulas de Fresnel (figura {2}).

En la figura {17} mostramos resultados experimentales muy recientes [20} en los que

los autores miden

AR _ Fpoo — fﬁﬁol‘ {49)

R Riooy
que para todo fin préctico equivale al negativo de la expresidn (48). En la grafica se mues-

tran los resultados para un cristal Ag(110) con su superficie limpia, y los correspondientes
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al mismo cristal pero después de haberlo dejado a la interperie por tres dias.

El efecto de la oxidacién influye en la magnitud mas no en el comportamiento cualitativo
general del espectro de reflectancia diferencial. El parecido con nuestras predicciones es
sorprendente dada la simplicidad del modelo usado.

Antes de terminar esta

q hacer al, comentarios respecto a las
posibles causas por las que nuestro modelo da tan buenos resultados para el caso de los
experimentos de reflectancia diferencial, y sin embargo falla en describir correctamente
el cambio en la dispersién de plasmén de superficie de la plata. Una de las debilidades
principales del modelo es que parte de una descripcidn local de la respuesta del gas de
clectrones que rodea a los iones. En una descripcion mds realista se debe tomar en cuenta

de forma auto-consistente la redistribucién en la densidad electrénica que necesariamente

se da cerca de la superficie respecto a la densidad electrénica en el interior. Esta carencia

del medelo no es tan importante para el caso de situaci experi ales en las que se
tienen sélo campos incidentes paralelos a la superficie, como es el caso de los experimentos de
relfectancia diferencial a incidencia normal {6]. Sin embargo, en la propagacién del plasmén
no sélo intervienen campos perpendiculares a la superficie, sino que el signo mismo de la

pende criti te de la localizacidn del centroide de la densidad

relacién de dispersién d

electrdnica superficial [7].
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VI Conclusiones. Parte 1.

En esta primera parte de nuestro trabajo hemos desarrollado un modelo de metal que nos
permite calcular el cambio en las propiedades dpticas de los metales debido al efecto de
campo local cerca de la superficie. El modelo incorporara en el célculo contribuciones
tanto de las red de iones como de los electrones de conduccion, y establece un mecanismo
resonante novedoso originado en la interaccidn dipolar de los primeros planos cristalinos
entre si y con las imagenes que producen. Consideramos que el trabajo representa un
avance importante en el entendimiento de las propiedades Spticas de los metales, y permite
incorporar efectos cuyo tratamiento ab initio resulta muy dificil. Ademads, se predice una
anisotropia gigante en la reflectancia diferencial de la Ag que ha sido de hecho observada,
con una coincidencia significativa entre teoria y experimento [18] [20). Cabe resaltar que los
experimentos a los que aludimos fueron motivados por las predicciones tedricas presentadas

en el presente trabajo.
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PIES DE FIGURA PARTE 1

Figs. (1.a) y (1.b): Visién esquematica de nuestro modelo de metal. La funcién

dieléctrica macroscépica del metal se puede relacionar con la funcién dieléctrica del gas

s

de electrones y la polarizabilidad de los iones p: do en una rebanada las diferent

contribuciones al vector de polarizacién (Fig. (1.a)). Cerca de la superficie (Fig. (1.b)), los

momentos dipolares de los primeros planos cristalinos ind y tos dipol

en la frontera del gas de electrones. La interaccion entre los planos cristalinos y los planos

imagen dan una contribucién importante a la respuesta superficial.

Fig. (2): Parte real e imaginaria de la funcién diléctrica de la plata en el intervalo de

"

frecuencias de interds. Las tres flechas i sttcesi te las fr ias para las cuales
Re(eay) o2 —1, Re(eay = 0), y Re(eqy = 1). El siibito incremento en el valor de la parte

imaginaria alrededor de w ~ 3.9¢V marca el inicio de las transiciones interbanda.

Fig. (3): Reflectancia de la plata como funcién de la frecuencia. Nétese el minimo a

la frecuencia a la que Re(cag = 1).

Fig. (4): Esq de band lculado para la plata a lo largo de ciertas direcciones

de simetria, de acuerdo a Ref. {25]. Resalta el caracter localizado del complejo de bandas

1 d

d en contraste a las b s—p de c

6n, que se jan mas a bandas de electrén
libre. En la figura se seiialan algunas de las transiciones permitidas por el principio de

exculsién de Pauli.
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Fig.(5): Dependencia con la fr ia de la parte real e imaginaria de la polarizabili-
dad efectiva o dada per la ecuacién (22). En la figura se grafica la cantidad adimensional

na, con n el inverso de la celda primitiva de la plata,

Figs. (8.a) y (6.b): Parte real de las conductividades superficiales normalizadas para
las diferentes caras cristalinas de la plata, como funcidn de la frecuencia. En la figura
(6.2) se muestra la coductividad paralela a la superficie para las direcciones (110)[170]
(linea continua), (110){001] (linea punteada) (111} {linca a rayas) y (100) (linca a rayas y
puntos). Resalta la fuerte dependencia de la respuesta superficial con la cara cristalina, y
en el caso de las caras Ag(110), con la direccidn cristalogrdfica. En la fig. (6.b) se muestra
la respuesta a campos perpendiculares a la superficie, que es casi un orden de magnitud

menor que la correpondiente a campos paralelos.

Fig.(7): Parte imaginaria de las conductividades superficiales normalizadas para un
cristal de plata Ag(110). La frecuencia a la que se da la resonancia en la conductividad

paralela depende marcadamente de Ja direccidn cristalografica.

Fig.(8): Seiial de EELS calculada con nuestro modelo para las diferentes caras y di-
recciones cristalogrificas de cristales de plata. La linca vertical alrededor de w = 3.63¢V/
marca la posicidn del plasmén de superficie de acuerdo a la teoria clasica de Fresnel. La
curva continua corresponde a un cristal Ag(110) cuando la componente paralela a la super-

ficie del campo coincide con la direccién [170), mientras que 1a linea punteada corrcbunde
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al caso en que el campo apunta cn la direccidn [001). La curva a rayas y la curva a rayas y

puntos corresponden a las superficies (111) y (100) respectivamente.

Fig.(9): Comportamiento de la Sefial de EELS de acuerdo a nuestro modelo, como
funcién de la frecuencia y el vector de onda para el caso Ag(110)[170). Conforme @y

aumenta, aparcce un nuevo modo con una frecuencia mayor que el modo cldsico.

Fig.(10): Lo mismo que la figura (9), pero para el caso Ag(110)[110]. La escala es

diferente a la de la figura (9).

Figs. (11) y (12): Proyecciones topograficas de las figuras (9) y (10) respectivamente,
mostrando las curvas de nivel de la sefial de EELS. Las figuras permiten visualizar la relacién

de dispersién de los modos de superficie, localizando los médximos en la sefial de EELS.

Fig. (13): Relacién de dispersion w vs @ para los modos superficiales de la plata.
Resaltan los casos de propagacién a lo largo de las direcciones [110] (linea continua) y {001]
(linea punteada) de las supcrﬁﬁim (110). Asi mismo se muestran los modos para superficies

(111) (linea a rayas) y (100) (linea a rayas y puntos).
Fig. (14): Aqui mostramos la solucidn grifica de la ecuacidn (47) para diferentes

valores de @, para el caso Ag(110)(110]. Para cada @, la posicién de los plasmones estd

dada por las frecuencias a las que las curvas se intersectan.
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Fig. (15): Lo mismo que en la figura (14), pero para e) caso Ag(110){001].

Fig.(168): Prediccidn de nuestro modelo del cambio en la reflectancia Sptica para un
cristal Ag(110) debido al efecto de campo local, respecto a la reflectancia calculada de
acuerdo a la formulas de Fresnel. La curva de linea continua corresponde al caso de luz

polarizada en la direccién [1T0}, mientras que la linea punteada correponde al caso [001).

Fig.(17): Resultados experimentales reportados por fos dos primero autores de [20].
En la figura de linea continua se muestra (Rjpoy — By;3g)/ Riooy) para un cristal Ag(110)
limpio, mientras que la linca a rayas y puntos correponde a dicha cantidad pero después

de exponer el cristal a la interperie durante tres dias.
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Fig. 9
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Fig. 15

_Aq(110)[001]

150 7

Ll g

4mQ{o—es)"

-10L

w(e+1)'

| s N N 1 L . " " ]

llllllll

3.0

3.5 4.0 4.5
Frequency (eV)

o
o



Fig. 16

.O) LRERABRER

T I T T T T I T T
7 H I

TYTT7Y

Tt

LI e S S U NS

T T

MRS

Ei
‘IIJIIHIL‘!IIUIILI

cerinyyg

IRESERNTY SARSRERTRRRTRTINECIN

0 3.70

3.8
Frequency (eV)



Ag(110) experimental anisotropy

—r

T v —

—r Y

-0.02

-0.04

~0.06 |

-0.08
- 3.8

3.65

3.7

L .
3.75 3.8 3.85
Freguency (ev)

Fig. 17



PARTE 1I

L 45



VII Introduccién. Parte II.

En la primera parte del presente trabajo se abordé el problema de los cambios que el efecto
de campo local introduce en las propiedades opticas de un metal cerca de su superficie.
Desde una perspectiva general, el trabajo representa una contribucién a los esfuerzos por
entender Ja manera en que se modifica la respuesta elecirénica de los materiales cuando se
pierde la simetria traslacional en una de las direcciones cristalinas, y como relacionar dicha
modificacién con la respuesta en el interior. En el caso de los cristales de plata, se estudié
el efecto del rompimiento de simetria sobre el campo electromagnético local que polariza
las celdas unitarias del cristal en los primeros planos cristalinos, y no se consideraron los
cambios que necesariamente sufre la estructura electrénica cerca de la superficie.

En la segunda parte de este trabajo consideramos el problema de la respuesta electrénica
ante campos magnéticos externos de un sisterna que consiste en un arreglo periddico de
peliculas de materiales distintos, llamado superred. Al igual que en caso de las super-
ficies metilicas, el estudio de las propiedades fisicas de las superredes estd intimamente
relacionado con el problema del rompimiento de la simetria traslacional del sistema. Sin
embargo, en este caso nuestro interés estd mds enfocado al problema de cémo la geometria
de la superred modifica las funciones de onda electrénicas respecto de las correspondientes a
los materiales constituyentes, y cémo ello se reflcja en la respuesta ante campos magnéticos
externos y posibles ordenamientos magnéticos del sistema. Con este fin se construye un
meodelo de superred magnética que, incorporando la geometria bdsica de la superred, es lo

suficientemente sencillo como para poder estudiar sus propiedades en detalle.
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a Superredes Magnéticas.

Durante los ltimos afios, gracias al mejoramiento y sofisticacidn de las técnicas para el cre-
cimiento controlado de peliculas delgadas de materiales cristalinos, ha sido posible obtener
superredes de extraordinaria calidad. En las superredes se depositan pelicuias bien definidas
de diversos materiales, que forman una superestructura periddica cuyo periodo puede variar
de entre unos cuantos planos cristalinos hasta el orden de cientos [27).

Particular interés han despertados las superre(‘ies magnéticas, superredes construidas
a base de metales que en estado puro presentan algun tipo de orden magnético. Las
propiedades magnéticas de dichas superredes muestran gran variedad, y proveen un esce-
nario propicio para investigar aspectos fundamentales del magnetismo, asi como de posibles

iones t. logicas. Ejemplos notables son superredes construidas a base de metales
de transicién ferromagnéticos como Fe, Co y Ni, en combinacién con metales antiferro-
magnéticos como Cr, 0 de metales no magnéticos como Cu. También sobresalen superredes

hechas a base de tierras raras como Dy, Gd y Tb.

b Superredes de Metales de Transicién.

Los metales de transicién ferromagnéiicos como Fe, Co y Ni, tienen en comin el carac-

ter itinerante de los estados electrdnicos resg bles de sus propiedades magnéticas. En

P

contraste con las tierras raras, los metales de transicién muestran momentos magnéticos
fraccionarios, y el magnetismo se debe a la interaccidn entre electrones en estados exten-
didos cerca del nivel de Fermi. La bandas 3d de los metales de transicién magnéticos son

demasiado anchas como para ser atribuibles a estados puramente atémicos, pero hay una
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contribucién importante a la energia que proviene de la fuerte repulsién coulombiana que
experimentan los electrones que coinciden en una misma celda unitaria. Debido al principio
de exclusién de Pauli la repulsién es mds efectiva entre electrones de espin apuesto, por lo
que puede resultar ventajoso para el sistema romper la degeneracidén de espin de manera
de minimizar el traslape entre las funciones de onda de los electrones de espin diferente.
Este es el caso de los metales de transicidn ferromagnéticos, en los cuales los electrones en
las bandas 3d disminuyen la energia del sistema separandose en sub-bandas para las dos
poblacienes de espin. La repoblacién que se lleva a cabo da lugar a la magnetizacidn neta.

En experimentos recientes [28] con superredes en las que metales de transicién ferro-
magnéticos se intercalan con metales no magnéticos o antiferromagnéticos, se ha encontrado
que las peliculas ferromagnéticas se acoplan ferromagnética o antiferromagnéticamente
entre si dependiendo del nimero de planos cristalinos del material que las separa.
Tipicamente, los experimentales reportan sus resultados en forma de graficas de la en-
iteul

ergia de acoplamiento por unidad de area entre p ferr: éticas ady:; tes como

funcidén de la distancia que las separa, graficas en las que se aprecian oscilaciones que in-
dican el paso de un tipo de acoplamiento a otro. Lo notable de dichas oscilaciones es
que tienen componentes periddicas con periodos grandes (del orden 7 planos cristalinos) y
que persisten aun cuando las peliculas ferromagnéticas estin separadas por entre 40 y 100
planos cristalinos del material no magnético.

El acoplamiento oscilatorio a través de electrones de conduccién es un fenémeno bien
conocido en el contexto de las llamadas oscilaciones de Ruderman-Kittel-Kasuya-Yosida

(RKKY) [29]. Por oscilaciones RKKY se denotan usualmente las fluctuaciones en la

1 dueid d

idad de espin i electrones de conduccién interactian con momentos
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magnéticos localizados, como en el caso de impurezas magnéticas en un metal param-

agnético, o las mismas tierras raras consideradas mas adelante. Dichas oscilaciones estan

inti te rel das con singularidadesen lar ta de los electrones de conduccidén

debido a transiciones entre estados en la superficie de Fermi.

En el caso de un gas de electrones homogéneo, el periodo de dichas oscilaciones es
muy chico (= 7/kpermi) ¥ 5u alcance relativamente corto para dar cuenta por si solas
de las oscilaciones de largo alcance arriba mencionadas. Esto indica que para entender los

experimentos es indi bl id la forma en que la geometria de la superred afecta

P

a las funciones de onda electrénicas de los materiales homogéneos.
Aunque se han realizado cdlculos ab initio en algunos casos, éstos son posibles sélo para
celdas de la superred muy pequefias, y de tal sofisticacién que oscurecen los mecanismos

fisicos sub tes [30). Descripci mids heuristicas [31] se basan en la idea de que, debido

a la simetria de la superred, la superfice de Fermi de los materiales constituyentes se “dobla”
en sf misma repetidas veces en la “mini-zona” de Brillouin de la superred (“Folding”),
dando lugar a transiciones entre estados separados con vectores de onda pequeiios que de
otra manera no se darian. Los resultados indican que en el acomplamiento intervienen
electrones itinerantes en estados coherentes de la superred, que establecen cierto tipo de
interaccién de intercambio de largo alcance, cuyo origen iltimo es la hibridizacién entre los

estados electrénicos de las bandas de los materiales constituyentes.

¢ Superredes con tierras raras.

En contraste con los metales de transicién, en las tierras raras se tienen momentos

magnéticos localizados en los iones, que corresponden a vacancias en los orbitales atémicos
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4f [32]. Las tierras raras son en cierta forma el anilogo magnético de los metales nobles,
con una red de iones localizados entre los que se mueven los electrones de conduccién.
El traslape de orbitales 4f de itomos vecinos es despreciable, y los electrones en dichos
orbitales estin literalmente atrapados a sus respectivos dtomos. Sin embargo, los momen-
tos magnéticos en diferentes sitios de la red se acoplan entre si a través de los electrones
de conduccién de las bandas 5d y 6s, y se piensa que entre los momentos localizados se
establece una interaccién de intercambio indirecto del tipo RKKY. Esta interaccién es de

caracter oscilatorio, y estd en gran medida determinada por la ptibilidad magnética

x(@) de los electrones de conduccidn. Las tierras raras presentan una variedad muy rica de
estructuras magnéticas, que incluye ondas de espin helicoidales, longitudinales, y cénicas
[32].

Los ordenamientos magnéticos periédicos en las tierras raras Th,Dy,Ho,Er y Tm estdn
intimamente relacionados con la geometria de sus superficies de Fermi. En las superficies
de Fermi de las tierras raras magnéticas se encuentran regiones casi planas paralelas entre

81, conectadas por una traslacién simple en el o de os, fené que se

conoce como “anidamiento” [34]. El anidamiento entre estados en la superficie de Fermi da

contribuciones importantes a la respuesta de los electrones de conduccidn, y el ord

magnético debajo de la temperatura de Neel esta modulado por el vector de onda que
conecta dichos eslados.

Considérese por ejemplo el caso del Dy. El Dy tiene una configuracion [Xe]4 f1°5d%s?,
y cristaliza en una estructura hexagonal compacta (hcp) con @ = 3.593 Apara el plano
basal, y ¢ = 5.655 A. Las bandas d y s se hibridizan y dan lugar a una superficie de Fermi

de forma intrincada. A la temperatura de Neel (178K) se forma en el Dy una onda de
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espin helicoidal con eje a lo largo del eje ¢, en la que los momentos magnéticos residen en
los planos basales, y rotan cierto angulo al pasar de un plano basal a otro. El periodo de la
hélice aumenta de ~ 25 Aa la temjperatura de Neel, hasta =~ 40 Aa T' = 85K, temperatura
a la que s¢ d4 una transicién de primer orden a un estado ferromagnético simple. Cdlculos
de la susceptibilidad x{Q) usandg la estructura de bandas calculada para el Dy muestran
un méximo bien definido al vectof de onda de la onda helicoidal [35].

Superredes magnéticas contruidas a base de tierras raras muestran propiedades
magnéticas muy ricas. En superredes formadas con Gd/Dy, por ejemplo, la magneti-

zacidn total como funcidn de la {emperatura pasa por varios maximos y minimes, que se

piensa indican sucesivos r de los espines conforme se enfria al sistema [36].
Gran interés han despertado también superredes de tierras raras combinadas con Y [46].
Aungue ¢l Y es un metal no magnético, se inducen en sus electrones de conduccién oscila-

ciones de RKKY de amplitud y alcance inusuales cuando entran en contacto con momentos

livad

magnéticos lo Experi os de difraccién de neutrones revelan que en superredes
deDy/Y, Er/Y, Gd/Y y Ho/Y, se forman ondas de espin en el Y que acoplan las peliculas

magnéticas a través de espesores de hasta 120 A.

d Modelos Unidimensionales.

Dado que en este trabajo utilizaremos un modelo unidimensional para describir nuestra
superred magnética, consideramps conveniente hacer una breve revisién del uso de modelos
unidimensionales en ¢l contexto|de la fisica del estado sélido.

Los modelos unidimensionales han sido objeto de extensos estudios [37]. Existen al

menos dos razones de caracter prictico para ello:
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1) Su simplicidad relativa, que permite resolver prablemas que en mds de un dimension
resultaria muy dificil o imposible.

2) Su utilidad como campo de prueba de métodos aproximados que pueden aplicarse
posteriormente a problemas de mayor dimensionalidad.

Sin embargo, la importancia del estudio de modelos unidimensionales va mis alla de lo

anterior. Por un lado, en los iltimos afios la sintesis experimental de materiales de baja

di ionalidad ha al do una gran sofisticacién, de mode que actualmente es posible

estudiar sistemnas unidimensionales o quasi-unidimesionales reales [38] [39] [40]. Por otro

1.1 d;

lado, el estudio de ciertos pr les ha sido el punto de partida de teorias

que a la postre han resultado muy fructiferas. Esto se debe en parte a que los modelos
unidimensionales tienen una simplicidad coneeptual y transparencia fisica que permite un
acercamiento intuitivo a conceptos que, una vez asimilados, pueden ser generalizados a
sistemas en mas dimensiones.

Un ejemplo importante de lo anterior, y que esta intimamente relacionado con el tema
del presente trabajo, es el de sistemas electrdnicos conductores que debajo de cierta tem-
peratura critica sufren una transicién espontanea que abre una brecha de energia en el nivel
de Fermi.

Tal es el caso de sistemas que presentan en sus estado base una Ondas de Densidad de
Carga (ODC), conceptualizadas por primera vez por Peierls en 1930 {42]. Peierls consideré
una cadena unidimensional de iones con electranes moviendose a lo largo de ella, Debajo
de cierta temperatura, al sistema le es energéticamente mds favorable formar un onda de
densidad de carga con modulacién de dos veces el vector de onda de Fermi (2hF). Las

transiciones de Peierls han sido detectadas experimentalmente y de hecho han sido objeto
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de extensos estudios en la literatura [43}.

Otro ejemplo es el clasico articulo de H. Frélich {44], en uno de los intentos mds notables
por entender el fendmeno de la superconductividad anteriores al advenimiento de la teoria
BCS [45). Frdlich considera electrones libres moviendose en una cadena unidimensional de
iones, Los electrones interaccionan con los desplazamientos de la red de iones, y debajo de
cierta temperatura el sistema sufre una transicién andloga a la de Peierls, en la que tanto
la densidad electrénica como la cadena de iones suften una distorsién con modulacién 2Kr
que abre una brecha en el nivel de Fermi.

En condiciones normales, una transicién de Peierls es una transicién conductor-aislante.
Sin embargo, Frélich considera el caso en que la longitud de la ODC que se forma es in-

conmensurable respecto al parametro de la red de iones unidi ional. La incc

rabilidad de la ODC hace que ésta no se fije en un punto determinado respecio a la red
de iones, lo que a su vez permite que los electrones se muevan libremente a lo largo de la
cadena. Debido a la brecha que la ODC produce en el espectro de energia de los electrones,
éstos son inmunes a los procesos normales de dispersién eldstica por impurezas, y Frolich
concluye que un sistema tal tendria propiedades supercoductoras, Naturalmente, el mismo
Frolich reconoce que una descripcidn correcta del fenémeno de la superconductividad debe

ser te tridi ional si va a incluir el efecto Meissner, pero la idea de clec-

trones moviendose libremente con una brecha en su espectro de energias representé una
contribucién conceptual importante que de hecho es retomada posteriormente por la teoria

BCS. En la teoria BCS la brecha no es producida por un ord iento en espacio real,

sino mas bien en e} espacio de momentos.

Un tercer ejemplo lo constituye el caso de las Ondas de Densidad de Espin (ODE).
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Aunque fue Slater (41] el primero en considerar la posibilidad de su existencia, fue sin lugar
a dudas Overhauser quien las popularizé [54]){55]. Sobre las ODE nos extenderemos mas
adelante debido a su importancia en el contexto del presente trabajo. Aqui nos limitaremos
a resaltar que en el primer articulo en el que Overhauser abordé el problema de las ODE,
se presenta la versién unidimensional del problema [54]. Aunque dos afios después publica
la versién tridimensional {55], es significativo el hecho de que haya preferido preparar a sus

lectores presentando, primero, el caso unidimensional.
e Superred Magnética Modelo.

Como mencionamos anteriormente, la aplicacién a superredes de las técnicas ab inilio
usadas tradicionalmente para el caso de cristales homogéneos presenta gran dificultad [30].
Esto ha motivado el desarrollo de modelos simplificados como una alternativa que permite
avanzar en el entendimiento de los efectos novedosos encontrados en experimentos que
involucran superredes, sin una relacion obvia con las propiedades fisicas de los materiales
constituyentes.

Como ejemplo de esto, en el contexto de las superredes magnéticas, resalta el trabajo
de Camley et al {36]. Camley considera el caso de una cadena undimensional de mo-
mentos magnéticos localizados, descrita por una hamiltoniano del tipo de Heisenberg con
acoplamiento a primeros y segundos vecinos. Cada material constituyente estd caracteri-
zado por los valores de sus constantes de acoplamiento, las que determinan el que se esta-
bilice en configuraciones ferromagnéticas, antiferromagnéticas, o helicoidales. Al alternar
materiales con diferentes constantes de acoplamiento y jugar con los grosores, Camley ef

al encuentran una variedad muy rica de posibles ordenamientos magnéticos.
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Una desventaja del modelo de Camley es que de entrada parte de un sistema de mo-
mentos totalmente localizados, por lo que no hay forma de incluir cfectos provenientes del
caracter itinerante de los electrones de conduccién en los metales magnéticos. Debido a
ello, el modelo no permite considerar la posibilidad de acoplamiento RKYY, ni simular ma-
teriales cuyo estado base presenta una ODE. En la aproximacién de Hartree-Fock, un gas
de electrones unidimensional es inestable respecto a la formacién de una Onda de Densidad
de Espin (ODE) con vector de onda 2K, con K el vector de onda de Fermi [54] (47]. Aso-
ciada a dicha inestabilidad, se tiene una singularidad en la susceptibilidad de espin x(Q),
que diverge logaritmicamente a Q ~ 2/ conforme el sistema pasa por la temperatura de
transicion.

Una forma conveniente de introducir los efectos de la itinerancia electronica en las
propiedades magndticas de metales magnéticos se debe a Hubbard [49]. Hubbard considera
una red discreta con electrones saltando entre sitios con cierta amplitud de probabilidad
de salto 7. La interaccidn electrénica entra en el modelo de Hubbard mediante un término
que involucra un pardmetro U, que es una medida de la repulsion que dos electrones de
espin opuesto sienten cuando coinciden en el mismo sitio. La competencia entre el término
de energia cinética y el término de interaccién determina la temperatura de transicién y la
naturaleza del estado base del sistema.

La idea de estudiar las propiedades magnéticas de una superred formada por cadenas
unidimensionales de Hubbard fue usada por Falicov et al para estudiar el efecto de in-
tercalar materiales ferromagnéticos con materiales antiferromagnéticos o paramagnéticos
en un modelo itinerante [26]. Sin embargo, el cilculo que presentan los autores se limita

al caso en que la superred se encuentra a temperatura cero, y no abordan el problema
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del comportamiento del sistema conforme es enfriado y pasa por la temperatura de tran-
sicion. Ademads, los autores se limitan al caso en que los materiales constituyentes presenta
ordenamientos simples, y no consideran la muy interesante posibilidad de que los mate-
]

riales por separado tiendan a formar ondas de d 1 de espin moduladas por periodos

inconmensurables con el periodo de la superred.

El modelo que presentamos en este trabajo resuelve dichas carencias, y permite hacer
un estudio detallado de la dependencia con la temperatura de las propiedades magnéticas
de la superred.

Nuestro modelo consiste en una superred construida con dos “metales” unidimension-
ales de Hubbard A y B, cada uno de los cuales presenta en su estado puro una ODE con
vectores de onda 21(,‘;-") y 21\'},?) respectivamente. En la aproximacion de campo medio, y
mediante una descripcién del tipo RPA para la susceptibilidad estdtica de espin, investi-
gamos Ja naturaleza del ordenamiento de espin y respuesta magnética como funcién de la
temperatura. Los pardmetros del modelo son N4, N, el nimero de dtomos de material A
y B respectivamente, y pa, pp, sus respectivas densidades electrénicas promedio por sitio,
y que determinan los valores 2K, 2[\'}.«‘”, ’

Si nuestro interés fuese literalmente el estudio de estructuras unidimensionales, el uso
de la aproximacién de Campo Medio y RPA resulta cuestionable, En una dimensién las
fluctuaciones rompen el orden de largo alcance predicho por las teorias de Campo Medio.
Sin embargo, estamos interesados en describir, al menos cualitativamente, materiales tridi-
mensionales cuya superficie de Fermi es tal que en el estado base presenta una ODE. Como

ya mencionamos arriba, en tales materiales la formacion de la onda de espin estd asociada a

transiciones entre estados que pertenecen a planos casi paralelos de la superficie de Fermi,
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¥ que dan lugar a una divergencia logaritinica en la susceptibilidad, andloga a la del caso
unidimensional [50]. Aunque procedemos con dicha analogia en mente, creemos que el
modelo es interesante por si mismo, pues permite un acercamiento sencillo e intuitivo a los
mecanismos involucrados en las transiciones de fase en superredes magnéticas.

En la Seccién VIII consideramos el caso h énco. En la Seccidn IX derivamos las

expresiones pertinentes para nuestra Superred modelo, y en la Seccién X presentamos y
discutimos los resultados obtenidos. En la Seccidn X1 generalizamos la teoria para incluir la

posibilidad de ondas helicoidales. Finalmente, dedi la ion XII a las lusiones
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VIII Teoria del Campo Medio de Ondas de Den-
sidad de Espin. Caso homogéneo.

En esta seccidn consideramos un modelo sencillo de un sistema que presenta un ODE
debajo de cierta temperatura critica T;. El tratamiento que se presenta es una adaptacién
del formalismo utilizado por Mills, Levin, y Cunningham para investigar la competencia
entre e} apareamiento BCS y la distorsién de Peierls para una sistema undimensional (53].
Los autores consideran una red undimensional de iones con electrones moviendose entic
sitios. El hamiltoniano contiene dos términos de interaccién, uno atractivo que favorece la
transicién a un estado superconductor, y un término repulsive que favorece una transicién
de Peierls. Los autores utilizan una teoria de campo medio aniloga a la presentada en el
presente trabajo.

Nuestro modelo considera electrones moviendose en un red unidimensional de sitios
discretos, en cada uno de los cuales reside un estado atémico. El sistema estd descrito por

el Hamiltoniano de Hubbard unidimensional {49], que en segunda cuantizacion es
N
H =Y ewccro + U mpm, (50)
] =

con NV sitios que enumeramos con ¢! indice ! sobre los cuales se imponen condiciones de
contorno periddicas. El operador e, (c}, )} aniquila {crea) un electrdn en el estado de onda
plana con vector de onda k, encrgia i, y espin 0. En el dltimo término 7, = chycio es el
operador de nimero, donde ci,(c},) aniquila {crea) un electrén de espin o en el sitio {'esimo,
y tiene la expansién

€ = \/LIV Zk:c;,-,e"“. (51)
donde por simplicidad y sin pérdida de generalidad tomamos la separacién entre sitios como
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unidad. Las relaciones de anticonmutacién apropiadas para fermiones son

{chvevar} = chcror + erorch, = o (52)

{etorcror} = 0. (53)

Dos electrones del mismo espin no pueden coincidir en el mismo atomo. Cuando elec-
trones de espin opuesto coexisten en un sitio, se repelen debido a su interaccién coulorm-
biana. Eliiltimo término en (50) toma en cuenta dicho efecto, con U un pardmetro que en
principio se obtendria a partir de expresiones para el valor esperado del potencial coulom-
biano en los orbitales atémicos. La interaccidn se toma como de corto alcance, de modo
que electrones en diferentes sitios no interactiian entre si.

El probleina se divide de manera natural en dos partes, dependiendo de si estamos por
arriba o por debajo de la temperatura a la que se dé el ordenameinto magnético (T¢). A

continuacién pasamos discutir los dos casos dentro de la aproximacién de campo medio.
a T>T.

Arriba de la temperatura critica la magnetizacién promedio es cero en ausencia de campo
externo, de modo que la densidad electronica es uniforme e idéntica para cada espin. Nues-
tro interés reside en obtener un criterio de estabilidad para la fase paramagnética, para lo
cual consideramos la respuesta del sistema a un campo magnético externo ky sinusoidal y

estitico que se acopla con el espin. En presencia def campo,
H= Zskc}eacka + U Y mamu = 3y — mydhe, (54)
5 7 T

donde escogemos las unidades de manera que el magnetén de Bohr pp = 1. Conviene

expresar el Hamiltoniano (54) en término de los operadores de densidad de espin y densidad
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total por sitio,

s = %[ﬂu =) (85)
m = %[’ln +ml, (56)

en término de los cuales
H= zk:skcldq, + U;[n,2 —st- 2;.9:)’1,. (57)

En la aproximacién de campo medio reescribimos el operador de espin s; como
8 =< 8 > +(3— < 5 >), (58)

e ignoramos en H términos cuadraticos en el término entre paréntesis. Luego, en dicha

aproximacién
Hur = Y eicl 000 +U S Ini+ <91 > =23 (ki + U < 5 3]s (59)
E T 7

El segundo término se puede ignorar a menos que estemos interesados en la energia total

del sistema.

En el Hamiltoni 59, uc el campo externo h; actua como una pequeiia
P q P! peq

perturbacion, de modo que la respuesta del sistema al mismo se puede asumir lineal.

Ademis, dado que el sist. es homogé la respuesta en un punto ! al valor del campo

en otro punto I’ depende sélo de la distancia entre dichos puntoes, de forma que en general
< 81 > y hy estan concctados por un ecuacidn constitutiva de la forma
< s >= Y x({ =)k, (60)
m
que define la susceptibilidad total de espin en espacio real x{! — {'). Considérese ahora
un campe de la forma b = A(Q)e'® + c.c., con —xr < Q < 7 y c.c. indica el complejo
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conjugado del término precedente. Es facil mostrar que la transformada de Fourier de la
susceptibilidad de espin

X(Q) = 7 Ex(( = emiat-n (61)
es tal que

s(@) = x(Q)MQ), (62)

con < 5 >= 8(Q)e + c.c. Para calcular x(Q) en la aproximacion de campo medio,
notamos que en el Hamiltoniano (59), el tercer término describe electrones no interactuantes
sujetos a un campo efectivo k! = b+ U < s >. Definimos entonces la susceptibilidad de

electrén libre x°(Q), definida en término de la respuesta al campo hf’ como

s
X(@ = . (63)
De (62) y (63) sigue que
x°(@)
=== 64
x@ = 12555 (64)
De aqui es inmediato que la fase paramagnética serd estable si y sélo si, para toda @,
Ux°(@)<1,ylat icion a la fase magnética ocurre lo para alguna @,
o 1
(@ = (65)

Aungque en este trabajo no consideramos aspectos dindmicos de la respuesta magnética, no
estd de mds mencionar que la relacién anterior, generalizada para frecuencias arbitrarias,
lleva a la relacidn de dispersién para las ondas de espin o magnones. Es claro que en
general, diferentes Qs tendran asociadas diferentes temperaturas a las que (65) se cumple:
La temperatura critica es la maxima de dichas temperaturas, y la @ asociada determina

la ]ongﬁud de onda de la ODE que se forma al enfriar el sistema debajo del punto de

61




transicidn. Usando teoria de perturbaciones [51) se puede obtener de manera directa la

siguiente expresién para x°(Q) :

1 Jrrg — fk)
QY= =y (e " Jk 66
X = 3 = (L=t (66)
donde fi = f(£x) es la funcidn de distribucién de Fermi. Entonces la condicién
1 Sro =Sl _ 1
N ; (ek —eq) U . (67)

determina la temperatura critica.

La suma del lado izquierdo de la ec.(67) tiene una importante contribucién de los
términos para los cuales £x = £x49. Conforme la temperatura se reduce, el principio
de exclusién restringe dichos términos a un intervalo de orden =~ kT alrededor del nivel
de Fermi, y las transiciones —Kp <=> I{r dominan con términos que divergen, a "= 0° I,
como las derivadas de la funcién de Fermi. Para el caso de clectrones independientes en una

banda de la forma (k) = 27(1 — cos(k)), obtenemos, en el limite en que N — o0, T — 0,

(@) = lim-— [ ak Sera = Ji

T—0 471 cos(k) — cos(k + Q)
1 }sin(Q/2) + sin(KF)|
4rrsin(Q/2) o8 (Isin(Q/2) - sin([\:)l) ' (68)

donde claramente se aprecia una divergencia logaritmica en la respuesta para @ = 2Kr.

Divergenciasenlar ta de un sistema debido a transiciones entre grupos de estados

P

1 h

en la superficie de Fermi, dan lugar a reor tos que abren b que rem n
dichos estados de la misma, y se habla de un fendmeno de “anidamiento™ (nesting) [34].
Tales efectos son mds dramaticos en, pero no exclusivos de, sistemas unidimensionales.
Por ejemplo, Overhauser [55] demostrd que en tres dimensiones, un gas de electrones con

interaccién coulombiana no apantallada es inestable, en la aproximacién de Hartree-Fock,
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a la formacion de una ODE. Estudios posteriores sugicren que la inclusién de efectos de
correlacién y apantallamiento suprimen dicha inestabilidad [56]. Sin embargo, tal como

discutimos en la introduccidn, efectos de anidamiento se pueden dar en materiales en los

que porciones de la superficie de Fermi se pueden superponer mediante una simple traslacién
en el espacio de momentos. Naturalmente, en tales casos la superficie de Fermi se asemeja

poco a la superficie de Fermi de un gas de electrones homogéneo.
b T<T.

El la figura {1} mostramos grificas del inverso de la x° paramagnética para diferentes
llenados y temperaturas. En cada grifica, la ordenada del minimo de [x*(@)]~! determina
la minima U que hace la fase no magnética inestable a la temperatura dada. Conforme la
temperatura disminuye, el vector de onda al que se di dicho minimo se define claramente
a2 Q = 2Kp. Debajo de la temperatura critica, se forma en el sistema algun tipo de orden
magnético.

Para tratar este caso volvemos al hamiltoniano (50) en ausencia de campo externo, y
hacemos la aproximacién de campo medio directamente sobre los operadores de densidad

para cada espin. Escribiendo

n o= <y >+{m- <y >)

mo= <> +im—<my >), (69)

e ignorando en ny7yy términos cuadraticos en las fluctuaciones alrededor de los promedios,

obtenermnos
Hyr =3 el o + U <oy >t <y > = <y ><myy >+ (70)
N T
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Estamos interesados en soluciones autoconsistentes en las que el sistema presenta un onda

sinusoidal de densidad de espin. Luego, sup que las densidad dio se
escribir como
<my> = i+ Arcos(Ql+4p) ()
<my> = i+ cos(Ql+éy), (72)

donde Ay, A}, ¢, ¥ ¢ son cantidades a determinar, y @ =2 2Kp. Sustituyendo estas

en (70) Il s a

Hur = UN&?- %UA,Al cos(dy ~ d1) + 3 exclycio
ke

+ UA; ;cos(Ql + &))my + UAl;cos(Ql + ¢y)my. (73)
Es conveniente pasar a la representacién de momento, que se obtiene sustituyendo en el
término 7y, = c],c:, 1a expansién (51), de donde
Huyr = UN®* - %UA,Al cos(dy — ¢) + gekc{aq,
+ %UAle“' ;C:'walc“ + %UAle""' ; chickrar
+ SUAEH elugion + SUBE Teliesar (1)
El Hamiltoniano se separa de manera natural en dos partes, y el problema se reduce a.
diagonalizar, para cada espin, un Hamiltoniano de la forma
h= ;ekc}‘ck + e ;:{+Qc,, e ;W’:CHQ- (75)

Si U es muy pequeiia o estamos suficientemente cerca de la temperatura de transicién

(Do < 1), podemos tratar los dos ditimos términos de (75) perturbativamente. De teoria
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de perturbaciones sabemos que, para un potencial de tipo sinusoidal con ampiltud 4 y
vector de onda Q, sélo estados alrededor de %1 se ven significativamente afectados a
primer orden en «y. Con @ = 2K, tenemos que los estados con k = £ Kr juegan un papel
preponderante en la formacion de la densidad de espin debajo de la temperatura critica.
Recordando que son precisamente transiciones entre dichos estados los que hacen la fase
paramagnética inestable, podemos tener un idea cualitativa del mecanismo implicito en la
formacién de la ODE: Debajo de la temperatura critica se abre un brecha ('gap’} en el
nivel de Fermi que “empuja™ hacia abajo la energia de los estados ocupados, a la vez que
elimina la singularidad a k = 2Kp.

Con lo anterior en mente, hacemos la siguiente aproximacidn de “dos bandas”. En el

hamiltoni (75) ig s el acoplamiento entre estados con k] > |Ql, de forma que

sélo retenemos términos clck+q,e{+qck con k,k+ @ en (—Q,Q). En dicha aproximacicn,

h 1a descomposicién b = kg + h), con

0
Bred = Z [exchex + EHchquQ + 7c'°c{+qck + ve~cleriql {76)
k=-Q

y procedemos a diagonalizar hyeq, ignorando hl). Para ello, utilizamos una tranformacisn
del tipo de Bogoliubov (48], introduciendo nuevos operadores de Fermi ay, gy tales que, con

-Q<k<0,

o = upo+ b
crq = Wb+ zeap (77)
Se puede mostrar que los nuevos operadores cumplen las diciones de anti- acion

apropiadas para fermiones si imponemos las constricciones

furf? + foel? = funl + |zl =1

65



ugzi + wive =0,

que se satisfacen si escogemos dichas constantes de la forma general

(78)

uy = e %cosd, (19)

v = sind;

wy = eScosdy (80)

2z = —sindy. (81)
La idea es determinar ® y § que diagonalicen h,a. El procedimiento es algo largo pero

directo. Se rescribe el Hamiltoniano (76) en término de los nuevos operadores de acuerdo a

su definicién (77), y se igualan a cero los coeficientes de términos cruzados como akﬂ,:, a} B,

etc. Se encuentra que con & tal que

sin2®; = 2y
;;(suq —ex)? +47?

(er+q —€x)
Slersg —ex)? + 477"

se puede rescribir el hamiltoniano (76) de la forma

1

n

cos2d;

bt = 3 eadadon+ alB)BLA:

k=-Q

con

1 1
ala) = Slema+a) = gyiemg —a) +4hl

1 1
lf) = Slemq+e)+5y(ema — ) +4h%

(82)

(83)

(84)

(85)

(86)

Las energias e{a) y ex(B) definen dos bandas de energias en el intervalo (—@Q,0), con

estados que mezclan ondas planas en (—Q, Q). En el siguiente orden de aproximacién se
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obtienen correciones a estas energias (y las del iiitimo término en (84)), con términos de la
forma |7[?/(€x — €xxq)y con || < lex — £42ql-

Volvemos al hamiltoniano original (74), que ahora podemos escribir como

0
Hyr = Y, aq(a)alion + en(B)Bl Bu

0
+ X enle)olion + (B8l Bu
k=-Q

- %UA,AI cos{dr — $) (87)

1 1

arie) = Fleng +a) = 5yflena —a)? + Uy, (88)
1 1

ri(B) = glema +e)+ 5v(ena —e)? + UAL,. (89)

Ahora bien, en la aproximacién de campo medio, la energia libre del sistema esta dada
por

F =< Hyp — pNe > =TS, (90)

donde <> denota ahora promedio de ensamble, g el potencial quimice, N, el nimero total
de particulas, y S la entropia del sistema. Como N, es constante, podemos sin pérdida

de generalidad medir todas las energias respecto al potencial quimico g, de forma que el

términe uN, queda implicito en Har. Definiendo fi,(a) =< olpor >y fralB) =<

B},Br >, tenemos

]

0
kzq ext(a) fr1(e) + €1 (B) i1 (B) + exr(@)fia (@) + ext (B)fir(B)

kBTszku(a) log[fia(a)] + (1 — feo(a)) log{l — frs ()]
kT ?: Sia (B)log[fro(B)] + (1 ~ fio(B)) log[l ~ fia(B)]

F

+

+
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- %UA,A, cos(dy — 1) (o1

Si tomamos las funciones fy,(a), fis(B) como pardmetros variacionales y hacemos Blff(n)'
ﬁ.%,-; =0, obtenemos
Jrole) o ¢ Jue(B) - )
wla) = ety e P =
i exp(22d] + 1 exp{8] +1'

como es de esperarse.
Con las funciones de distribucion fijas, tomamos ahora Aj como pardmetro variacional.

Haciendo 363’5; = 0, obtenemos

> 2le) o) + 2888 ) = JUN st - o), (03)

de donde, usando las expresi (88), obt 1a siguiente expresion

1 Jule) — fu(B)
N (& flewo — e + U0}

= UAA" cos(dy — ). 08)

El lado izquierdo de esta ecuacién es positivo definido, pues para toda &, fiy(a) > fi(8)-
Tenemos ademds una ecuacidn idéntica pero con los spines intercambiados. Con U > 0,
se puede mostrar que la opcién dptima es Ay = A = Ay (¢ — ¢;) = . Con dichas
valores, la acupacion de los estados alrededor del nivel de Fermi es tal que las amplitudes
de prababilidad electrones con espin { es méxima en los nodos de las funciones de onda de
los electrones con espin |, lo que resulta en una ganancia neta en energia de intercambio.

La ecuacidn que determina el parimetro A es

1 @ —fulf) 1 95
NZ% lee e +U%A7 U e
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Esta dltima ecuacién se puede derivar de otra manera que aclara su significado. Une
puede pasar al esquema de Schrdedinger y encontrar expresiones explicitas para las fun-
ciones de onda correspondientes a las energias exj(a),ex (@), . ..,etc. Por ejemplo,

%UA;&““‘&"" + (exp{a) — ex)eit+QN
Vien(a) =) + {U?A7

() = > (96)

es tal que [1§)(!)]* da la probabilidad de que un electrén en el estado (a, k, T) se encuentre

en el sitio I'esimo. La densidad total para los electrones con espin T estd entonces dada por

<y >= ; W (DF fer(@) + WRHD P Sl B), (97)
de modo que la dicidn de autc ist es
Z“:llbfl(l)l’fn(ﬂ) + [ 0PSa(B) = i+ Ay cos(QL + ¢;). (98)

Escribiendo el lado izquierdo de esta ecuacién en términos de las funciones de onda del tipo
(96) se obtiene de nuevo la condicidn (95).

Ahora bien, a la temperatura critica, A — 0. Al tomar este limite, recuperamos el
caso en que las funciones de onda son simples ondas planas, y la estructura electrénica es

idéntica para las dos direcciones de espin. De (95) obtenemos

1 & (fivg— fk) _1
N hz—q (e,‘ —ete) U’ (%9

que difiere de (67) en los limites de la suma sobre k. Dicha discrepancia proviene de la
aproximacién hecha al “truncar” el hamiltoniano original. Si queremos recuperar dicha ex-
presién, hay que hacer el tratamiento perturbativo completo a segundo orden. Sin embargo,

las correciones son pequeiias comparadas con los términos para los cuales & & 440
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En el caso general en que la amplitud de la ODE no es pequeiia, el problema no admite
un tratamiento sencillo, excepto en el caso especial de llenado medio, en el cual la aproxi-
macidén de dos bandas es vilida a todo orden de aproximacién (2J{7 = 7). Cabe mencionar
que se ha mostrado que el Hamiltoniano (50) tiene solucién exacta [52]. Sin embargo, la
solucién se da implicitamente en un el sistema de ecuaciones integrales que sélo se puede
resolver para llenado medio, en cuyo caso se muestra que para toda U finita, el estado
base del sistema corresponde al de un aislante. Para 2 y 3 dimensiones el hamiltoniano de

Hubbard sélo es tratable analiticamente en los limites Ufr <1y U/7 > L.
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IX  Superred Modelo.

En esta seccidn presentamos y discutimos el modelo cuyo estudio constituye el objetivo

principal de este trabajo. Nuestro hamiltoniano bésico es

HO = Seredcle — rigm1el_10€e = masaclpgcie) + 3 Urnmu, (100)
i1

[X3

donde cz,(cf,) aniquila {(crea) un electrdn de espin o en el sitio I'ésimo, y g, = c,,c,',. T
representa la amplitud de probabilidad de salto entre los sitios 1 y '; & es la energia del
estado localizado en el atomo I'esimo, y U es la repulsién coulombiana que dos electrones
de espin opuesto sienten al coincidir en dicho dtomo.

Asumimos que existe una celda unitaria que se repite periédicamente, cada una con n,

4tomos. Luego, las diferentes cantidades que entran en {(100) cumplen con

Tield = Tolineldtne (101}
£ = El4n. (102)
U = Uin. . (103)

Procedemos ahora a hacer la aproximacién de campo medio, en la que reemplazamos en
el término de interaccidn coulombiana g, con < gy, > + 8n1e, donde by, = (No— < Mo >)
se trata como una pequeiia fluctuacién en el niimero de ocupacidn electrénica. Reteniendo

s6lo términos lineales en 8y, en el hamiltoniano, obtenemos

HS = Yletoch cle = T14=16)_106ts = Tir1Clysacic] = Ut <y >< >, (104)
= 7

donde definimos &1; = &1+ U} < 7z >. El primer término de la ec. (104) define el problema
de un electrén moviendose en un potencial efectivo que incluye la densidad promedio de

los electrones de espin opuesto.
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a Ecuaciones Autoconsistentes.

Si el sistema es periédico con periodo de n, at t los estados propios de los
electrones se pueden representar por medio de funciones de Bloch, diferentes para las dos
posibles direcciones de espin si estamos por debajo de la temperatura critica. Como vamos
a mostrar mas adelante, a cada funcién de Bloch se le puede asociar un vector de onda
k C (~Z,%) en la “mini-zona” de Brillouin de la superred, asi como un indice de banda

n = 1,...,n. Denotamos entonces las funciones de Bloch como ¥ni,(l), y €l conjunto

{¥nio (1)} s un conjunto pleto en el espacio de posibles funci deonda de un electrén.

Luego, del formali de da cuantizacion sigue que los operadores de aniquilacién y
€go, Bu

8

creacién ¢, ¢}, que aparecen en (100) se pueden expresar como

e = 3 Pake(l)cnke (105)
wE
d, = Zk'/’;k,(l)cfuw s

donde ¢, (cass) aniquila (crea) un electrdn en el estado de Bloch (n, k, o).

Pasamos ahora a derivar el problema de valores propios que determina el conjunto

{¥nse (1)}. Aunque esto se puede hacer usando direct te el hamilt de campo
q

medio HS}), resulta instructivo volver al hamiltoniano original (100) y hacer la aproximacion
de campo medio en las ecuaciones de movimiento. Primero, escribimos la ecuacién de

movimiento para los operadores de campo en el esquema de Heisenberg
{H, cto] = —ihé,. (106)

Para evaluar el conmutador en el lado izquierdo de esta ecuacién, usamos las propiedades
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de anticonmutacién (52), de donde obtenemos

[H®, en) = naoreoar — a1y + masacing — Ureljenen
[H®), eyl = ngrcicry — &ey + aci — Uichenen (107)
Usando la expansién (106), podemos escribir estas ecuaciones en términos de las funciones
de onda de Bloch:
[HO, en) = Yo {nua¥ast (! — 1) — e () + 11 Pty (U4 1)} eary
wk

O Y T drey (Dumn (st (1) ehons cameriary

ey
[HO, en) = 3 {maatbars (I = 1) = etpurs (1) + Totra¥mir (I + 1)} cary
e
"UIEZH S Wikt (Dars (1) hoprcnmpnrenry (108)
nk n'kf nti

La aproximacién de campo medio equivale a hacer la identificacidn
P X thwe Dbnnsre(Dehepocnrins = T Vipa(Duia(l) < chopotara >, (109)
b prd

con

1

< Ehaynke >= furo = e Y

{110)
la funcién de distribucidn de Fermi, el potencial quimicoy 8 = (kgT)!.
Por otro lado, si denotamos como €k, la energia correspondiente a la funcidn de onda

VYo cn cl esq de Schroedi , ent

8

— ik, = Y —ibfake(cate = — > enko ks () cnko- ()
e fored
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Finalmente, combinando {106}, (108), (109), y (111) obtenemos las ecuaciones autoconsis-
tentes a resolver:
etk (1) = [er+ Ut <o SWna () = mricadbans (1 = 1) — madnir (4 1)
ekt Pary (1) = [+ Ur < iy 2 (D) — thiciban{l — 1) = mn ¥ (1+ 1) (112)
con la condicién de autoconsistencia
<> = "z';fnn'l’.'.k;(l)'ﬁnn(‘)
<m> = )":'Ef..u-b,'.“(l)tb..u(l), (113)

En la deduccidn anterior no hemos hecho uso de la perodicidad de la superred, aunque
dicha simetria esta implicita en la forma en que hemos etiquetado los estados. Sea N el

niimero de celdas unitarias de la superred, de modo que M = n.x N es el nimero total de

sitios. Tal como estan escritas, las i (112) definen un probl de valores propios
que implica invertir una matriz M x M para cada direccién de espin. El siguiente paso
consiste en usar la simetria de la superred (103) de forma de reducir el problema a invertir,
para cada espin, N veces una matrix de n, X n..

Primero, escribimos las funciones de onda de Bloch como

ko (1) = e G s (1), (114)

Sato (1) = brio (I +nc). (115)
la parte periédica de la funcién de Bloch, o funcion de Wannier. Sustituyendo (115) en
(112) lleva al siguiente sistema de n. ecuaciones homogéneas en las funciones de Wannier:

fete = €arolbnra (1) = norae™*dua (I = 1)~ gs16%dmio (I + 1) = 0, (116)
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con { = 1...n. Para cada k obt n. soluci con sus correspondicntes energias
€nkoy Que ctiquetamos con nimerode bandan = 1,...,n,.. Si el sistema consiste de IV celdas
unitarias, e imponemos condiciones de contorno periddicas, obtenemos N valores permitidos
de ¥k en (~n/n., 7/n.), la primera “mini-zona" de Brillouin de la superred. Podeimos en-
tonces contruir un esquema reducido de “mini-bandas” asignando las n, diferentes energias
a cada k, o podemos extender la estructura de forma que la primera mini-banda se grafica
en el intervalo (~7/n.,7/n.), la segunda mini-banda en {-2r/n.,~n/n;} y (x/n;,2x/n.),

y asi sucesivamente. Cada funcién de Bloch $,,, esta normalizada como
S P nia (D =1,
toda !
o equivalentemente para las ¢ni.'s
e
3 Frko{ Dbk (l) = L/,
i=1

Ahora bien, cualquier funcién discreta periddica con periodo n, se puede expandir en
términos de n, vectores reciprocos también discretos. Denotamos estos iiltimos como g, de

manera que

_f 0B, L doptn x sin, par(m = nf2,...,0) )
9= O.i%,...,i‘";—z‘lw si . impar.

Luego, podemos hacer la siguiente expansion
Buill) = 2 barlg)e™, Co18)
[
donde los coeficientes de la expansidn estan dados por
1 2 ot .
dufg) =~ > du(De, (119)
€ =1
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Aplicando estas transformaciones a las ecuaci (116) obt os el sistema de ecuaciones

S {ealg —9) = 27(g — g') cos (k + 9)}enko(9") = €nrobnrlg), (120)
<
con
r(g) = ;1— nift—\xt"" (121)
€ 1=y
&l9) = ni 3 e, (122)
€ 1=1

En el limite homogéneo, 55 = €6, y Ty = 78,4, de modo que recuperamos la relacién
de dispersién:

e(g + k) =€ - 2r cos(g + k), (123)

siendo las funci de Bloch simples ondas planas. Naturalmente, en este caso la sepa-

racién de los vectores de onda en vectores de la red reciproca de la superred y vectores en
la primera “mini-zona” de Brillouin es artificial.

led

Para hacer la

anterior, supusi que las densidades autoconsistentes < mi; >
¥y < 7 > tienen también la periodicidad de la superred. Dicha suposicidn es menos ob-
via de lo que pudiera parecer en un principio, pues uno puede imaginar ordenamientos
magnéticos con periodos inconmesurables con ¢l periodo de la superred. Para aclarar este
punto, considérese el caso del sistema uniforme, discutido en la seccidn anterior. Debajo
de la temperatura critica, la simetria ante traslaciones se rompe. Si la amplitud de la den-
sidad de espin es grande, el tratamiento perturbativo falla, y en general hay que encontrar
numéricamente la densidad de espin resolviendo iterativamente un sistema de ecuaciones
autoconsistente tal como el descrito para la superred, escogiendo como celda unitaria el

periodo que uno espera para la densidad de espin, i.e. 2Kr. Si 2Kp = 2pr/q, con p < ¢
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enteros, entonces en principio habria que tomar n. = p x g. En la prictica uno puede
obtener una idea de que tan grave es la aproximacién repitiendo el cdlculo doblando o
triplicando la celda unitaria, manteniendo todos los demas pardmetros fijos. En los ejem-
plos considerados en el presente trabajo se investigé el efecto de doblar la celda unitaria,

encontrindose pocos cambios.
b Susceptibilidad Magnética.

Una vez calculada la estructura electrénica del modelo, podemos proceder a estudiar la
susceptibilidad lineal de espin del mismo. En la red unidimensional uniforme, dicha sus-
ceptibilidad presenta una singularidad logaritmica conforme la temperatura tiende a la
temperatura critica a la que la ODE se forma. Arriba de la tempertatura critica, la simetria
ante traslaciones del sistema unilorme implica que la susceptibilidad depende sélo del vec-
tor de onda del campo externo, y el vector de onda al que se da la singularidad determina
la variacion espacial de la densidad de espin. Nuestro interés principal reside en estudiar el
comportamiento de la susceptibilidad de espin para el caso de una superred. Considérese
el sistema descrito por el hamiltoniano original Ec.(100), pero en presencia de un campo

magnético externo. En unidades apropiadas, tenemos ahora
H=H =3 (g —m). (124)
7

Aqui, h; es el campo magnético externo, que en genera! varia de sitio a sitio.

Podemos generar un descripcion tipo RPA de la respuesta del sistema, generalizando la
teoria de campo medio descrita anteriormente al obtener las ecuaciones autoconsistentes,
En presencia de un campo externo debil, los valores de expectacién de las densidades

electronicas < i, > cambian linealmente con el campo. Definimos las densidades inducidas
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Ay, como

< g =<, > 4oy, (125)
donde o = +1 para los espines T, y 0 = —1 para los spines |. Las A, se toman a primer
orden en el campo, y < 7f}, >= limy_o < M, >. Si el sistema se encuentra en su fase
paramagnética Ay; = Ay, pero si existe algun tipo de magnetizacién espontanea pueden
ser diferentes [59).

Procedemos tal como en la ién anterior, rescribiendo los operadores de densidad

como la suma de su valor medio mas fluctuaciones, e ignorando términos cuadriticos en la
fluctuaciones. Asi mismo ignoramos términos cuadriticos en el campo externo. Haciendo

esto, obtenemos el hamiltoniano efectivo en presencia del campo

H = HQ = (b + Uid)m + (ke + Uidun)my
7 7

- Z,:U:l< my><my > — <y >< >) (126)

HS) esta dado por la ec. (104) y describe electrones independientes con espin T ({)
moviendose en el potencial autoconsistente & + Uy <nfy > (er+ U < nfy >). En el se-
gundo término, los electrones con espin T en el sitio Pesimo sienten un campo efec‘tivo
—(hi + UiAy), mientras que lo electrones con espin | sienten (h + Urdy).

Definimos las susceptibilidades x{°)(I, ) como sigue. Supé que los el de

pong

espin o sienten un campo efectivo & aplicado al sitio I'; entonces, 1a densidad inducida de
electrones o en el sitio { esta dada por Ay, = x{)(1,'). Con esta definicion, las ecuaciones

autoconsistentes para Ay y Ay son:
Ay = T +Und) (127)
T
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Ay = ;:xi°)(l,l’)[h,,+wAm]. (128)

Estas i a su vez se pueden invertir en principio y obtener
A = 2oxill ke (129)
T
Ay = Yoxih )by, (130)
T
que definen las tibilidades para cada una de las poblacil de spin. Combinando las
ecuaciones (128) y (130) obt el siguiente sist de i pladas a resolver

3 S 8umbmin — X m) Unix{my )] x1(, 1) =
X0 0) + X m) Uk (m, 1),
3 X b ~ XU 1) U mym)Ua) x1(0, 1) =

X1 + 3 xUm)Unx P (m, 1), (131)

con ,I'ymn=1,...,Nn..

Con la convencién de signo usada en (125) al definir Ay y Ay, la densidad de espin
inducida esta dada por s; = 1(Ay + Ay). Si definimos la susceptibilidad de espin como
x(,, 1), tal que

s= 3D, ; (132)

entonces
x(Lt) = %(Xl(lv y+xat, 1)) . (133)
El siguiente paso iste en obt x©) (1, ). Para cllo, notamos que los campos

efectivos que entran en (126) se pueden tomar como una perturbacién al hamiltoniano

Hg), de modo que podemos aplicar teoria de perturbaciones a primer orden usando la
79
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bienid di 1

istentemente dicho hamiltoniano.

al aut

estructura el

El procedimiento es directo y lleva a la siguiente expresidn:

W= (’—"——‘L) A () VAN (1 P [ WP ) B (134)

nk nikt \Enke — En'klo
donde las funciones de Bloch ko (l) ¥ 8us correspondientes energias €nxo Se obtienen re-
solviendo el sistema de ecuaciones (112); con fuie la funcién de distribucién de Fermi.
Notamos que
XEHLE) = X ney '+ mc), (135)

como debe de ser, dada la simetria del problema.

¢ Representaciones de la Susceptibilidad.

P, 4 dife

F ahora a i di repr ciones de x{(4,) y xo(I,I'). La repre-

sentacién en espacio real no es la mejor opcién para nuestros propositos. Las transforma-
ciones dadas abajo resultan iitiles tanto desde el punto de vista de la interpretacidn fisica
de los resultados, como del cdlculo numérico involucrado.

Considérese una funcién F(l) definida para todos los sitios de nuestro sistema. Tenemos
condiciones de contorno petiddicas, de modo que si la red consta de N celdas unitarias con

n, sitios cada una, entonces F(l) = F(I + Nn.). Definimos la transformada [17]
1 Nt )
F(@;1) = = 3 F(l + mn,)e~"dU+mne) (136)
N m=0

donde —x/n. £ Q < w/n,, i.e. @ es un vector en la “mini-zona” de la superred. De la

definicion es claro que F(Q;{) = F(Q;1+ n.). La trasformacién inversa esta dada por
F(ly =3 F(Q; ). (137)
Q
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Si apli esta transformacién en ambos lados de las Eqs. (130) obtenemos

Bgys = 3 x6(Qi 1,1 )bgu, (138)
i'=1
donde
N=1 .
X(@ih 1) = Y xo(l,)emiAU=tmnc), (139)
m=0

con la transformada inversa dada por

Xoll + mn b 4 ming) = & T xe(@3 4, F)eF-HHmm ), (140)
qQ
Nétese que
xo (@i L) = Xo(@i  + 1, ') = xo(Qi 1, ' + 1) (141)
En esta repr cién, la ptibilidad de el 6n independiente (134) toma la forma.

(o)(oul)-sz(—"ﬂr—i"ﬁ) o (D85ksqo (dnto (bwrsaoll) . (142)

' Enko — En'k+-Q:

En este caso, el sistema de i pladas que nos lleva de x4(Q; !, ") a x.(Q; 1, I')

T X bimbman = i@ m) Uni(Qu mymUl x1{@una 1) =
QL) + Exi(Q b mUnx((Q,m, 1),
. Elbimtna = x{(Qm) umx“"(o. mmUa) xi(Qm, 1) =
AHQLY) + Exd (@l m)Unxi(Q,m, 1), (143)

formalmente idénticas a (131) sélo que ahora ,I',m,n = 1,...,n..

Una ventaja de usar esta tacién resulta al iderar las

P P

acopladas a resolver (131). Dichas i implican resolver n, sist. de

P
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lineales en Nn. incégnitas. En contraste, las ecuaciones en xP(Qi1, ) y xo(@; 1, I') (143)
implican resolver Nn, sistemas de ecuaciones lineales en n. incognitas, donde por lo general
N » n.. Ademas, puede que sca suficiente, segiin el caso, caleular x,{Q; !, !') para ciertas
Q escogidas, de las cuales €l comportamiento para Q arbitraria se puede inferir.
Cualquier funcién F(Q;!} con la periodicidad de la superred se puede expandir en

término de las g's definidas en (117}, i.e.

FQiD) = 5 F(Qig)e™, (149)
9
de donde
FQis) =+ .§ F(Q; e, (us)’

Esta iltima transformacién nos permite expresar cc. (138) en el espacio de vectores de

onda como

Agy = zp:xa(Q“’-g’)th’ (146)
con
xe(@i,9) = - P xe(@h et (47)
De aqui, encontramos
1Q.0,9) = Nne 50 (——f““*"" =4 *) M99 (148)
€nk4Qo — En'k

donde hemos definido los elementos de matriz

MIiR(g,9) = ankma(y" + 9o (8" )k ol0” + 8" )Mnrko ("), {149)
siendo £nx0(g) el g’esimo coeficiente de la expansién de las funci Saio (), i

Snko(l) = 3 Eniolg)e™. (150)
9
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Si sobre la superred se aplica un campo externo con variacién espacial de la forma

expli(Q + g)i], entonces la susceptibilidad de espin en la representacién de vector de onda

X(@59,9) = 31x1(@:9:9) + x:(Qi9:)] asy

da la componente de Fourier la densidad de espin inducida con variacidn espacial

expli(Q + ¢')}. En el limite en que la superred tiende al caso uniforme, x(Qig,g') es
diagonal en g y g'. Si denotamos por x{K) la susceptibilidad de espin de un material

homogéneo, con —x < K < w, entonces en este limite

XQ+9) = x(Qig,9)- (152)

Si el sistema no es uniforme, entonces en general lendremos elementos fuera de la diagonal
no nulos. Sin embargo, podemos graficar la parte diagonal de la susceptibilidad contra Q-+g,
y obtener un buen cuadro de como la estructura de la superred modifica la respuesta del
sistema respecto al caso del material uniforme. En lo que resta de este trabajo trabajaremos
en este esquema extendido, para mostrar ya sea la susceptibilidad o las energias como

funciones del vector de onda.
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X Resultados y Discusién.
a Pardmetros y Célculo Numeérico.

Antes de pasar a p los Itades de este modelo, h una breve descripcidn

de como se han realizado los cdlculos.

Nuestra superred consta de un arreglo periédico de celdas unitarias, cada una compuesta

de n, dtomos de “material” h Aynga de “material” homogéneo B. En

el caso de un sisterna formado de un sélo tipo de dtomos, los pardmetros del modelo son la

razén U/ (se toma a 7 como unidad de energia), y la densidad p dio total de elect

por sitio, o “llenado”. Llenado medio implica una densidad p p

P

e

por sitio igual a 1,

y 2Kr = ®. Para p arbitraria, 2Kr = px, de modo que si p es un niimero irracional, la
longitud de onda de la ODE es inconmensurable respecto al periodo de la red de dtomos.

Como parametros para la superred tenemos:

1) Los parametros Us,74,Us,y 78 (de los cuales sélo tres son estrictamente indepen-
dientes, pues el cuarto se puede tomar como unidad de energia). Para el pardmetro T4p
tomamos simplemente la media aritmética de 14 y 75.

2) pa ¥ Pa, las densidades promedio totales por sitio y por espin para los materiales 4
y B. Esto implica que, con todo los demas parametros fijos, la diferencia de potencial entre
los dos materiales se ajusta para cada temperatura. La razén por la que escogemos estos
pardmetros es que con dicha eleccién, para toda temperatura y tamaiio de la celda unitaria,

en cada material habra una competencia entre la tendencia a formar una ODE con el vector

de onda 2KF cor diente al limite h géneo y las restricci de simetria impuestas

P

por la geometria de la superred. En este trabajo estamos interesados en investigar esta



competencia.

El problema de valores propios (112) se tiene que resolver junto con la condicién de
autoconsistencia (113), y la constriccion de que el nimero total de electrones en cada
material tenga el nimero prefijado. Luego, el cdlculo implica el uso de dos pardmetros de
tolerancia:

Un parametro controla la condicién de autoconsistencia propiamente dicha, i.e. que

tanto las densidades que entran en el potencial efectivo difi de las densidad culad

con la estructura electrénica iada a dicho potencial efectivo. En cada iteracién el
potencial quimico se ajusta de manera que el mimero total de electrones en la celda unitaria

de la superred tenga el valor
Tie
Y. <mi >+ <y >=2(napa +nsps). (153)
=

El segundo pardmetro de tolerancia controla que tanto el mimero de electrones en cada

material difiere de los valores prefijados

na
S <m>+<m> = 2napa
=1

ne .
Z <>+ <m> = 2ngpg, (154)
I=natl
que se obti ajustando la dif ia de potencial entre ambos materiales.

La forma eficiente de hacer el cilculo es empezar con tolerancias grandes y disminuic

gradualmente ambas. En gran medida, el probl es

al a trar numeéri

ida en el espacio de pard del

el minimo de una superficie (la energia libre) deft
modelo. Asi como una superficie puede tener varios minimos locales y/o extremos que

corresponden a maximos o puntos silla, en nuestro modelo se puéden obtener diferentes
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! aut istentes d diendo de las densidades inicial Hay al menos dos

criterios para discriminar entre dichas soluciones. Uno es la estabilidad de la solucién ante

it erturbaci ue impli teular la tibilidad ética de la superred
peq p s Q!

P P -1

(una solucidn estable debe i te tener iada una ptibilidad positiva). El

otro criterio utiliza el valor de la energia libre total iada a cada solucidn, que calcul

directamente de la expresion

F = zk:(cm-p)fmmr(f“k,noslf;u]w-fnk,)losu—fmn. (155)

donde el término en la temperatura no s mds que la expresidn usual para la entropia de
un sistema cuantico, En el caso en que para una temperatura se encuentren dos o mds
soluciones autoconsistentes, se escoge aquella con menor energia libre.

Una vez obtenida la estructura electrénica, se procede a calcular las susceptibilidades

AXN@: L) y XQinr) do la expresion (142). Idealmente, uno quisiera obtener el

limite en que el niamero total de celdas unitarias N tiende a infinite. Si renormali

las funciones de Wannier como 4-5,.*,,(1) = s/lv:lr..k,(l), entonces, en el limite en que N — o0

las amplitudes {$ns, } son finitas, y la ecuacién (142) toma la forma

A CTRI RS o) I O ) UL NS SCT S

—xfne  \Enks — Entki Qo
(156)
Ahora bien, en la prictica uno calcula la estructura para cierto nimero razonable N

de puntos k. Se puede ent d p la integral sobre k como una suma de NV

2

integrales cuyos limites de integracién corresponden a los valores de k para los cuales la
estructura se calcula, y extrapolar para los puntos intermedios las energias y elementos

de matriz que aparecen en el integrando. Ello permite aumentar el numero de puntos
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reticulares k al integrar numéricamente cerca de la regiones donde el intergrando presenta

un comportamiento singular sin necesidad de calcular explicitamente los autovalores y

£,

de onda aut istentes para cada k adicional que se quiera incluir. Hacer esto
conlleva un ahorro de espacio y de tiempo.

Para temperaturas bajas (kgT' < energia de Fermi) se requiere especial cuidado para
los términos que involucran transiciones entre estados cerca del nivel de Fermi, Para dichos
puntos el comportamiento del integrando es singular conforme T — 0.

Una vez calculadas x%"’(Q; LYy x(l")(Q;l, '), se procede a obtener xi(@;L, 1) y

x1(@; 1, ") resolviendo el sist de i pladas (143). El problema equivale

a invertir una matriz de n, X n. para cada Q. A la temperatura critica, la matriz se
hace singular para alguna Q. Alrededor de dicha temperatura se tienen susceptibilidades

grandes (Uix{@:1,1) > 1), lo que puede causar problemas de convergencia en la solucion

4 ot

te, pues pequeiias fluctuaci en la densidad den traducirse en cambios

P

considerables en el potencial efectivo.
b Resultados.

En las figuras {l.a}-{1.d} mostramos graficas de [x®(K)]~! en el limite homogéneo, en
el que tenemos un sélo tipo de material en el estado paramagnético. En todos los casos,
7 = 2eV, que se puede tomar como la unidad de energia si se quiere. Una densidad

total < n >= 1 corresponde a llenado medio, en cuyo caso el estado base presenta un

ferrc

o simple, aun en el tratamiento exacto [52]. Como la condicién
para la formacién de la ODE es simplemente [x©(K)]™! = U, de las grificas se puede

extraer informacidn concerniente a la relacién entre el parametro U, la temperatura de
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transicién T, y el vector de onda de la ODE Kgopg. Considérese por ejemplo el caso
< n >= 0.73. De las gridficas se puede inferir que para U = 8¢V la fase paramagnética es
estable a la temperatura kT = 2.0eV, inestable para kT = 1.0eV, y que la inestabilidad
ocurre para Kopg = 7. Con U = 6¢V, la transicién ocurre entre kT = 0.25¢V y kT =
0.5eV, con Kopg =~ 2Kp. Por otro lado, a bajas densidades, valores grandes de U tienden

af fases pur te ferr gnéticas. En todos los casos, conforme U/ disminuye la

temperatura critica disminuye y Kopg —+ 2Kp.

En las figuras {2.a} y {2.b} mostramos [x°((Q; g,9)]? para dos superredes de electrones
no interactuantes, i.e. Uy = Up = 0. En ambos casos 74 = 75 = 2eV. La barrera de
potencial entre ambos materiales y el potencial quimico se ajustan de modo que la densidad
promedio en cada material toma los valores prefijados < ny >=0.73 y < ng >=0.55, que
en el limite homogéneo corresponden a las figuras {1.c} y {1.b} respectivamente. Las “mini-
bandas” de encrgias para cada caso se muestran debajo de las grificas de la susceptibilidad,
y la linea horizontal indica el nivel de Fermi. En las grificas de la energia mostramos £(2K)
contra K, con K = Q + g en el esquema extendido discutido anteriormente.

En la figura {2.a} la celda unidad contiene 9 stomos del tipo A y 8 itomos del tipo
B. El miximo absoluto de x{°)(Q; g,9) occurre a vector de onda Q + g = 2Kp, con K¢
el vector de onda de Fermi de la estructura de la superred en el esquema extendido. Las
lineas verticales punteadas indican 2K} y 2K, con K K{P) los vectores de onda de
Fermi de los materiales A y B respectivamente. De la figura es claro que en este caso la
superred se comporta como un nuevo material, sin una relacién obvia con las propiedades de

los materiales constituyentes considerados por separado. Asi mismo, resaltan los maximos
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locales a miltiplos de g = 2n/n. de la singularidad dominante en x!“}(Q;g,9). Dicha
estructura proviene a las transiciones de Umklapp, que conectan vectores de onda que
difieren por vectores de la red reciproca de la superred.

En la figura {2.b} mostramos [x!°(Q;g,9)]"* para el caso en que tenemos 25 itomos
de tipo A y 25 dtomos del tipo B. En este caso observamos que la estructura dominante se
da muy cerca de los vectores de onda 2K‘(,,i‘) y 2!(}.-5), y la respuesta de la superred sugiere
una simple superposicién de la respuesta de sus constituyentes. Los maximos satélites de
Umklapp se agrupan ahora alrededor de los dos picos dominantes, y la estructura alrededor
del vector de onda de Fermi de la superred ha pricticamente desaparecido. El que éste
es un caso en el que cada material guarda su 'identidad’, se corrobora en la figura {3},
donde mostramos las densidades electrénicas 1 y | en el estado base de dicha superred,
para diferentes valores de U # 0. Por claridad, en la figura se interpolan los valores en
los sitios de la red. En la figura {4} mostramos la transformada de Fourier de la densidad
de espin para el caso U = 8, donde se aprecian los maximo muy cerca de 21(;,-") vy 2K ‘(;-B ),

indicados por las lineas verticales.

A continuacién pasamos a discutir dos ejemplos a detalle, que ilustran el compor-
tamiento de nuestra superred modelo como funcidn de la temperatura una vez que se
introduce la interaccién electrénica. En la figura {5} mostramos la variacién con la tem-
peratura de la densidad de electrones { y |, para una superred con los mismos parametros
que la correspondiente a la figura {2.a}, excepto que ahora tenemos electrones interactu-
antes con U4 = Up = 6. Con dicha eleccidn, el iinico pardmetro que diferencia ambos
“materiales” es su densidad promedio. En las figuras, los 9 primeros sitios corresponden al

material A, y los dltimos 8 al material B.
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En este caso encotramos una tinica transicién cerca de 8 = [kgT]™! = 2.43eV~". Con-
forme enfriamos el sistema debajo de la temperatura correspondiente a dicho valor de 3,

dient.

se forma una onda de espin en la superred. En la figura {6} la corresp

evolucién de las energias para ambas poblaciones de espin. Nétese que conforme baja la

temperatura, la estructura de “mini-bandas” y el potencial quimico se reajustan de manera

que conforme T’ — 0, el nivel de Fermi queda en una de las brechas de las energias. Dicho

" + di

se da recur te en este

p lo, y se puede ver como una forma que
tiene el sistema de eliminar singularidades debido a transiciones entre estados en el nivel
de Fermi. Nétese también que a la temperatura mis baja (8 = 1000eV™"), los electrones
1 ocupan una banda mds que los electrones |, lo que implica un momento magnético neto
en la celda unitaria.

Asociada a la transicién a la fase magnética, se da una divergencia notable en la sus-
ceptibilidad de espin x(Q;g,9). En la figura {7} graficamos x(Q;g,g) contra @ + g para

temperaturas alrededor del punto de transicién. Durante la transicién los maximos asoci-

ados a las transici de Umkl pafian a la divergencia para K = 2Kp.

En do ejempl los mi parametros que en el caso anterior,

pero ahora fijamos Uy = Up = 8eV. En las figuras {8} y {9} mostramos la variacién con la

temperatura de las densidades para ambas direcciones de spin. En contraste con el ejemplo
anterior, en este caso distingui tres reord ientos magnéticos. Para § o~ 0.8eV~),
observamos un ord i antiferromagnético en el material A, Como vamos a mostrar
miés adel , en esta t icién la ptibilidad de espin de la superred presenta una

fuerte singularidad en K = 7. A dicho vector de onda el material A por si s6lo es inestable
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en su estado paramagnético, como se puede apreciar en la figura {1.c}. Debajo de la tem-
peratura critica, el momento magnético en el material A por sitio crece considerablemte en
un intervalo de temperaturas pequefio, mientras que en el material B aparecen oscilaciones
del tipo RKKY.

Conforme la temperatura de la superred disminuye aun mds, la magnetizacién por
sitio en el material A se satura, y la amplitud de las oscilaciones en el material B crece
gradualmente. En este intervalo de temperaturas la variacién de la susceptibilidad de espin
es gradual y no presenta singularidades. El ordenamicnto magnético en el material B parece
mas bien inducido por los espines del material A.

Altededor de g = 2.0 hay un reordenamiento magnético que afecta a toda la superred.
En dicha regidn, la susceptibilidad presenta un comportamiento dramitico y las densidades

t istentes obtenidas resultan muy ibles a pequefios cambios en los pardmetros

del sistema; es como si el sistema no supuiera bien a bien que configuracién tomar. Para

B > 2.2, se tiene de nuevo un comportamiento estable, y finalmente, en g ¢ 3.5, hay un

tercer reord to que discuti >s mas adel

En la figura {10} mostramos el comportamiento de x{Q; g, g) como funcién de la tem-

peratura en la vecindad de 8 = 0.8, donde la primera inestabilidad se forma a Q = =. Al

enfriar el sistema debajo de esta t icidn, el maximo de la ptibilidad se despl

de @ = « hacia (@ + g) = 2K, donde de nuevo se obtiene un comportamiento singular
alrededor de g = 2.0, tal como se aprecia en la figura {11}. Dicho comportamiento de
la susceptibilidad sugiere que en la formacidn de la onda de espin a bajas temperaturas

intervienen dos inestabilidades a vectores de onda Q = 7 y Q = 2Kp, lo que se refleja en

la plejidad del ord iento magnético en espacio real.
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Al bajar la temperatura aun mis, se produce otro denamiento magnético entre 8 =

3.40 y 8 = 3.60, como se aprecia en las figuras {12.ab}. En dichas figuras mostramos por
claridad una pelicula de material B junto con sus dos peliculas de material A adyacentes.

Si se analiza con cuidado la configuracién de espin antes y después de la transicién, se podrd

observar que el reord iento afecta principalmente a los 3 ltimos sitios de la pelicula
B, y que en dichos sitios se da la contribucidn principal al momento magnético total en
la celda unitaria de la superred. Luego, a # = 3.40, se tiene un momento magnético total
en la direccién 1, mientras que a 8 = 3.60 el momento magnético apunta en la direccién
opuesta. En las figuras {12.cd} mostramos el cambio correspondiente en las energias al

pasar por la transicién, donde se aprecia claramente Ia inversion en la ocupacidn de los

pi Esta transicién no esta pafiada de singularidades en x(Q;g,9').
El lector puede en este momento preguntarse con razén cémo es que hablamos del

cambio en el signo del momento totai siendo que el cilculo es ial d ado

ante el intercambio {+}, i.e. para ésta y todas las transiciones hemos hecho un eleccién
apareniemente arbitraria al escoger como etiquetar a cada poblacién de espin. La respuesta
cs que con nuestra eleccidn, hemos querido enfatizar la posibilidad interesante de que en

un modelo itinerante se dé el evento de un momento magnético localizado que a cierta

temperatura se “frustra” y reorienta subit te como 1 ta a fios rearreglos de

sus alrededores,

Con todo lo anterior en mente, mostramos en la figura {13} el momento magnético total

promedio por sitio como funcién de la temp a, definido como
1 g«
<M >=—~% (m—m), (157
e 11
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para los dos ejemplos discutidos arriba, Para U = 6eV hay un crecimiento gradual y
mondtono del momento magnético a partir de la temperatura de transicidén. Para U = 8eV

el comportamiento es mds lejo. Al pasar por la primera transicién en § = 0.8,

el momento magnético neto permanece casi nulo. Sin embargo, depues de la segunda
transicion crece rapidamente conforme la temperatura disminuye. Poco antes de saturarse,
el momento magnético total sufre un cambio de signo abrupto a 8 = 3.5, que corresponde
al rearreglo de los espines discutido arriba. En el presente modelo, la formacién de un

momento magnético neto en la celda unitaria es una caracteristica exclusiva de la superred.

Para concluir esta seccién quisiéramos comentar un poco acerca de la notable sensi-
bilidad que muestra nuestro modelo at valor del parimetro de interaccidn U, asi como de
ciertos aspectos cualitativos importantes.

Antes que nada, recordemos que U es la energia de repulsidn que dos electrones de
espin opuesto sienten cuando coinciden en un mismo sitio. Esta repulsion determina que
haya una competencia entre el término de energia cinética y el término de interaccidn.
Debajo de la temperatura critica, el sistema minimiza su energia libre formando una ODE
que rompe la simetria traslacional, y se abren brechas en el espectro de energia de los
electrones a k& = +Kp. Evidentemente, a T = 0°K el tamaiio de la brecha es mayor a
mayor valor de U, pero el vector de onda al que se abre la brecha y el tipo de ordenamiento
espacial que se da (una onda de densidad de espin modulada por dos veces el vector de
onda 2Ky} depende poco del valor de U. Conforme la temperatura aumenta, mayor es la
ocupacién de los estados por arriba del nivel de Fermi, los que reducen la amplitud de la

ODE, y por tanto, ¢l tamaiio de la brecha en ¢l espectro de energias. La transicion al estado
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paramagnético es de segundo orden, pues la amplitud de la ODE y de la brecha tienden
gradualmente a cero conforme el sistema se acerca a T, por abajo. Como pardmetro de
orden de la transicién se puede tomar simplemente la amplitud de la ODE.

La situacidn en el caso de la superred es muy diferente al caso homogéneo. De entrada,

el espectro de gias de los elect brechas atin por arriba de la temperatura .
critica, debido a la geometria de la superred. En el estado gnético la correspond

entre la fi cidn de lo t agnéticos en espacio real y el espectro de bandas
de energia que se forma deja de ser obvia. Algunas de 1a brechas originales se pueden abrir
mis o menos después de la transicion, segiin sea energéti te mds favorables ocupar o
d par alg de las mini-bandas de las dos poblaci de espin. Los rearreglos que se
dan conforme se enfria el sist depend te de U, y la simplicidad cualitativa

del caso uniforme se pierde. Naturalmente, conforme el grosor de las peliculas de la superred

se hace mayor, tiende a formarse en cada material una ODE cor diente a la densidad

P

lectrdnica local, y se

pera el limite uniforme. Nuestros resuitados parecen indicar que
los tamafios de las peliculas tienen que ser mas bien grandes (varias longitudes de onda de
Fermi) para que el sistema responda mds como dos sistemas semi-infinitos que como una

superred propiamente dicha.



XI Ondas de espin Helicoidales.

En esta qiltima seccidn discutimos la posibilidad de generalizar el modelo presentado arriba
para el caso en que ¢l valor esperado del momento magnético por sitio apunte en cualquier
direccién, por ejemplo ondas de densidad de espin de forma helicoidal, cénica, etc., pero
con los electrones moviendose en una dimensién.

En el modelo desarrollado en las secciones anteriores, el acoplamiento entre electrones

de espin opuesto se da de manera indirecta a través de los potenciales efectivos que entran

en las i t istentes (112), pero por lo demds, en las funciones de onda
obtenidas el espin es un buen numero cudntico. En el tratamiento campo medio de nuestro
hamiltoniane bdsico
H® = Y leicl,ci0 — n16l_1ate — Tinelagcia) + 3 Urmim, (158)
[ T

se asumid que a cada estado electrdnico correpondia una direccidn definida de espin, i.e. T o

1, respecto a cierta direccién de tizacién fija, por lo demds arbitraria. Dicha suposicidn

se hizo implicitamnente al hacer la aproximacién de campo medio como

mm = c,',cnc,'lcu ~< c,',c” > c,'lcu+ < c,’,cu > c,',cn— < c,',cn >< c,'lcu >, (159)

que desacopla los operadores de campo para la coordenada de espin.

s

alternati hacer la aproximacién de campo medio como

Sin embargo,

sigue
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1
chenchen = §(¢:';Cn +chen — chenchan — chyechen)

1
i(c,',cn +°l'l°‘l)_ < c,',c“ > c}‘c"—- < chcn > c,"c“+ < c,"cll >< c,'lcn >,

R

(160)

donde en el iltimo paso reescribimos los productos de operadores chc“ y c,'lc” como la

1 1

suma de sus valores esperados mas fluctuaci y se on los términos cuadraticos

en éstas.
En el caso en que los valores esperados que aparecen en (160) son diferentes de cero, e}
¢je de cuantizacién del espin de los electrones, determinado en la teoria de campo medio

biar de sitio a sitio.

por la direccién local de la magnetizacién p dio, puede
Para obtener el hamiltoniano de campo medio no basta simplemente expresar los pro-
ductos de operadores de campo como la suma de su valor medio mas fluctuaciones y des-

preciar términos

en las fluctuaci , pues la posibilidad de que los productos
cruzados tengan valor esperado diferente de cero introduce cierta ambigiiedad en la forma
de hacerlo. La manera correcta de hacerlo es escribir la expresién para el valor esperado
de la energia total, y aplicar el principio variacional de que éste sea un minimo, sujeto a
1a constriccién de que el nimero total de particulas se conserve. El procedimiento equivale

a la aproximacién usual de Hartree-Fock aplicada al caso de particulas que se mueven en

una red di interactuando con un potencial de int i6n del tipo delta de Dirac [56)

{26]. El hamiltoniano de campo medio que se obticne es

Hur = Z[S:CL% — T m1€} 10 Clo — Tr41€} 410 Cto)
le
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+ YU < chey > dien+ < chey > chen— < chay >< cfjay >
1] .

- U < chen > chen+ < chen > ehen— < chey >< ey > . (161)
]

El procedimiento para diagonalizar este Hamiltoniano es el mismo que el descrito en las

" seccion II, excepto que ahora las t aut istentes lan amplitudes de Bloch
de diferente espin. Para cada k en la primera zona de Brillouin de Ja superred, el problema

de valores propios a resolver es de la forma

2 5 700 150,0)8ull, ) = cndnallyo) (162)

=t o'=),t
donde n = 1,...,2n,, pues la matriz a diagonalizar es ahora de (2n,) x (2n.), e incluye la
coordenada de espin. La funciones de onda ¢,(!,0) se pueden tratar como un vector de
dimensién 2n., donde los indices nones corresponden a los estados 1, y los indices pares a

1. Los elementos no nulos de la matriz T¥)({,I,0,0°) son

TRUENLT) = a+Ui<clay > (163)
TOUELL) = e+ Ui <chey > (164)
IO+ o,0) = —mune™ (165)
TOU+1,50,0) = —mgpe (166)
STOEELL) = -Ui<dcheq > (167)
TOEELTY) = ~Ui < choy > (168)

con < c,',c“ >=< c"c" >

Los operadores de campo estan dades por
Cl4mnee = z eik“+m"‘)¢nk(lv a)enk (169)
kn
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yla dicién de aut. istencia es

< c}ucﬂ' >= Z Sl )i (l, 0) fax, (170)
kn

con far =< cfl,‘c,.k > la funcién de distribucién de Fermi evaluada en la energia €ns. Nétese

que el espin ya no es una etiqueta de las energias propias, sino mas bien una coordenada

mds de las funciones de onda. En lugar del espectro de n. bandas para cada espin del caso

anterior, ahora tenemos 2n, bandas con estados que lan los espines, o espinores

El significado fisico de los valores esperados < ¢}, ¢i.., > sigue directamente de la ex-
presion para el valor esperado del momento magnético total M; en segunda cuantizacion
M; = Y < lolio. + jo, + 20:|lo’ >< clcor > )
o0
con 0,0y, 0, las matrices de Pauli y tomamios la direccién +2(—z) como T (1). De esta

expresién obtenemos

5
]

2Re(< cl']‘ll >)
M = 2Im(< c}Ic” >)

M} = <chey>-<cheay>. (172)

Para ilustrar el tipo de ord i éticos que se pueden dar en un sistema

{3

descrito por el Hamiltoniano (161), en las figuras {14}, {15}, y {16}, mostramos configu-
raciones del espin para diferentes valores del parametro U, para un sistema homogéneo con
(< my > + < py >=.5), que implica 2Kr = /2, i.e. un periodo de cuatro sitios de la
red unidimensional. En cada figura se muestran cuatro posibles configuraciones de espin

en unidades arbitrarias, que corresponden a cuatro soluci t istentes obtenid:
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do diferent fi i iniciales. Las dos primeras corresponden a ondas de espin

con polarizacidn lineal, i.e. con el eje de cuantizacidn fijo, y fueron obtenidas tomando la
configuracién inicial con < c},c“ >= 0. En la tercera, la configuracién inicial se tomé de
forma helicoidal, en la que el momento neto cambia de direccién de sitio a sitio, pero con
la magnitud fija. La cuarta se genera asignando una direccién y magnitud generadas al
azar, con el nimero total de electrones correcto. Al pie de cada configuracién se muestra
la energia total correspondiente en eV (aqui, como en todo el trabajo, v = 2eV).

Para U = 2eV (fig.{14}), las dos soluciones con polarizacién lineal son de energia
ligeramente menor que la solucién helicoidal, lo que es consistente con el hecho de que la
configuracidn inicial arbitraria evoluciona a una configuracién con polarizacién lineal. En
contraste, para U = 8,16 (figs. {15},{16}) la solucién helicoidal resulta de menor energia.

En la figura {17} mostramos la mag pr dio para soluci autoconsis-

tentes con ordenamiento magnético helicodial, para el caso de un sistema uniforme con
2Kr = x[4(< ny > + < m >= .25), y diferentes valores de U. Nétese que conforme U

aumenta, el dngulo de precesidn del helicoide alrededor del eje vertical se hace mas y mds

chico. En el limite U — oo, el estado base del sistema es ferromagnético simple.

En el caso de una superred, el tipo de configuraciones se complica bastante. Ello

es en parte debido a que el modelo permite diferent luci autoconsistentes muy
cercanas en energias, lo que da lugar a cierta ambigiiedad en la naturaleza del estado
base. Como ejemplo, considérese la superred con Uy = Ug = 8eV,nq = 9,ng = 8,p4 = ‘
.78, pp = .55, discutida en la seccién anterior. En la figura {18} mostramos en perspectiva
el momento magnético para dicha superred en el estado base. La figura corresponde a la

misma confi ion que

en las figura {12.b}, tomando como la direccion de
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cuantizacion el eje z. Con exact los mi amet Icul el estado base

F Y

de la superred, pero ahora permitiendo que el eje de cuantizacién cambie de sitio a sitio.

En al figura {19} mostramos una de las soluci L istentes obtenidas, vista desde
la misma perspectiva que la figura {18}. Aunque a primera vista se distingue poca relacién
entre ambas figuras, resulta que tanto la densidad total en cada sitio como la magnitud
del momento magnético por sitio son bastante similares, como se puede apreciar en la
tabla {1}. En la misma tabla damos la energia, que para todo fin prictico es la misma
para ambas configuraciones. Los resultados sugieren que en éste caso la energia total, y por

tanto, la configuracidn del estado base, dependen més que nada del momento total por sitio.

Dependiendo de la solucién con la que se inicie la iteracidn del cdlculo autoconsistente, el

ist puede estabilizarse con diferentes disposiciones de las direcciones relativas de los

momentos magnéticos entre si.
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XII1 Conclusiones. Parte II.

En esta parte de nuestro trabajo hemos desarrollado un modelo sencillo de superred
magnética formada de “materiales” que en su estado base presentan un orden de tipo
antiferromagnético modulado por dos veces su vector de onda de Fermi. Aun en el caso en

que se consideran particulas no interactuantes, la geometria de la superred introduce una

estructura muy rica en su ptibilidad ética. Mediante un ejempl illo hemos

ilustrado la forma en que las propiedades de la superred evoluci conforme y

el ancho de su celda primitiva, y pasa del caso en que muestra una superposicién simple
de las propiedades de sus materiales constituyentes, al caso en que sus propiedades son
distintas y sin una relacién obvia con las propiedades de los materiales por separado.

Por medio de una teoria de campo medio y una descripcién tipo RPA de su respuesta

o

g , hemos presentado un estudio detallado de la dependencia con la temperatura

de la estructura electrénica y estado base de dos ejemplos de nuestra superred modelo.
En el primer ejemplo, observamos una sola transicién a un tipo de ordenamiento
magnético que afecta a toda la celda primitiva de la superred. En el segundo ejemplo, en

el que todos los pardmetros se mantienen iguales que en el primer ejemplo con excepcién

(Y

del pardmetro de repulsidn coulombiana por sitio U, un tami muy

P

diferente. Se observa primero una primera transicién que afecta sdlo a una de las peliculas,

ida de otras tr i en las que se observan reord de los

+

magnéticos por sitio. Asi mismo,

que dichas transici van paiiad

de cambios en el momento magnético total de la celda primitiva de la superred. Ello sugiere

la posibilidad de detectar reord tos en las confi i de espines de superredes
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Sticas midiend

o el bio en la magnetizacion total de las mismas como funcién de

la temperatura, Tales reordenamientos han sido de lecho detectados en superredes con-

struidas a base de tierras raras [36].

Finalmente, hemos considerado br te la posibilidad de que los momentos
magnético apunten en direcciones arbitrarias, encontrado que el cstado base de nuestro
segundo ejemplo resulta mds bien *blando’ ante reordenamientos en las direcciones de los
cspines, en el sentido de que los resultados sugieren que es la magnitud del momento

magnético por sitio la que parece determinar la encrgia total de la configuracién.
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XIII Conclusiones Generales,

En la primera parte de este trabajo sc desarrollo y aplicé un formalismo que permitié
incluir de manera no trivial efectos de la cristalinidad y rompimiento de simetria en la
contribucién superficial a la respuesta éptica de metales cristalinos. La teoria predice
efectos muy interesantes conectados al cambio en el campo local cerca de la superficie, y‘

provée de mecanismos resonantes novedosos involucrados en los modos electromagnéticos

superficiales. A través de la dependencia del acoplamiento dipolar de los primeros planos
cristalinos respecto a la simetria de las diferentes caras cristalinas paralelas a la superficie,
el modelo predice una dependencia significativa de la relacién de dispersién de los modos
respecto a la cara cristalina y, en el caso de caras de baja simetria como las Ag(110),
respecto a la direccién relativa entre la superficic y la direccidn de propagacién de los
plasmones de superficie. Aunque las relaciones de dispersién para el plasmén de superficie
de la plata predicha por nucstro modelo no se ajusta a los experimentos realizados, los
resultados obtenidos son importantes pues indican la importancia de incluir el efecto de
campo local en modelos mds refinados que se puedan implementar en el futuro.

En una segunda aplicacién del modelo, encontramos un acuerdo notable entre nuestras
predicciones y experimentos muy recientes de. reflectancia diferencial en cristales de plata,
en los cuales se mide el efecto de variar la direccidn relativa entre el vector de polarizacién ~
de campo eléctrico respecto a los planos (110) paralelos a la superficie. Consideramos
que los resultados obtenidos representan un avance notable hacia el entendimiento de los
procesos fisicos que subyacen en los experimentos que involucran el cambio de propiedades

dieléctricas cerca de las superficies. El formalismo es uno de los primeros esfuerzos aplicados
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con éxito, y que incluye en un mismo modelo tanto la contribucidn de los electrones de

conduccion como de la red de iones a la respuesta Sptica de los metales.

En la segunda parte del presente trabajo se implementé un modelo de superred
magnética. En este caso el énfasis fue en estudiar el efecto de la modulacién de la superred

sobre la susceptibilidad de espin y estado base como funcidn de la temperatura. La superred

se construye a base de cad de Hubbard unidimensional q\}e en la aproximacion de

campo medio, presentan como estado base una onda de densidad de espin modulada por

dos veces el vector de onda de Fermi, modulacién originada en el llamado fenémeno de

idamiento. La icidn del estado no magnético al estado de onda densidad de espin

esta caracterizada por una fuerte singularidad en la ptibilidad estdtica de espfn.

En el modelo de superred magnética estudiado, se tiene la interesante situacién de un
problema en el que intervienen al menos tres modulaciones espaciales que caraterizan al
problema: Los vectores de onda de Fermi correspondientes a cada uno de los materiales, y
1a periodicidad de la superred. Dependiendo de la magnitud relativa de las diferentes pe-

riodicidades y de los parametros que deterninan la interaccién electrénica en cada material,

se pueden dar muy variadas situaci Enelp trabajo se tomaron dos ejemplos

que consideramos ilustrativos de la riqueza en el tipo de ord ient gnéticos que '

se pueden obtener en las superredes magnéticas. Asf mismo, se estudié en detalle 1a de-

pendencia con la temp dela ptibilidad de espin, que caracteriza las diferentes

transiciones de fase.

En un contexto mas general, creernos que el presente trabajo representa una importante
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contribucidn al estudio del efecto del rompimiento de simetria sobre las propiedades fisicas

de los sistemas cristalinos.
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PIES DE FIGURA PARTE II

Fig. (1): Gréficas del inverso de la susceptibilidad de espin no
para cadenas de Hubbard uniformes a diferentes llenados y tempe)
temperatura disminuye, se forma un minimo agudo en x(°(K) al vex
vectores de onda se escalan de modo que conforme T—0, la abscis?
valer numérico igual a la densidad total por sitio. Ademis, la ord

determina la minima U que hace la fase paramagnética inestable.

Fig.(2): Inverso de la susceptibilidad magnética [x(Q;g,9)]
modelo de electrones no interactuantes. En las Fig.(2.a) tenemos 9 s
promedio por sitio < n >= 0.73 (material A), y 8 sitios con <

(B)). La linea a rayas vertical indica las posiciones de 21\’}") y 2[(;,-

de la curva mostramos las energias de los estados de Bloch como fi

de onda extendidos @ + g, con el potencial quimico a T = 0 iny

horizontal. Un factor de escala de dos se introduce para enfatizar g

en la suscpetibilidad a dos veces el vector de Fermi de la superred 2

los parametros son idénticos a los de la Fig. (2.2) pero ahora se tiene

material. Mientras que el vector de onda de Fermi de la superred es ¢

anterior, en este caso las transiciones de Umklapp muy cercanas a 2/

la respuesta del sistema.
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Fig.(3): Aqui p amos la densidad auto istente para las dos poblaciones de

espin del estado base del cjemplo de superred modelo correspondiente a la Fig.(2.b), con
20 sitios de cada material. El valor de la densidad para cada espin se interpola entre los
sitios para enfatizar el tipo sinusoidal de la onda de densidad de espin, tal como se espera

en el caso de un sistema uniforme.

Fig. (4): Transformada de Fourier de la densidad de espin para el caso U = 8 deJa
Fig. (3), donde se aprecian los mdximos muy cerca de 2K y 21\'25’. indicados por las

lineas verticales.

Fig.(5): Aqui presentamos un secuencia ilustrando un ejemplo de transicion magnética

conforme la temperatura de nuestra superred modelo disminuye, con § = [kpotT]™" en

1o lect

eV-!, En las figuras mostramos la d electrénica p dio para los con T

(linea continua) y espin | (linea de punto y raya). El sistema tiene los mismos pardmetros
que los correspondeintes a la Fig. (2.a) excepto que ahora se ticnen electrones interactuantes
con Uy = Up = 6eV. Los primeros nueve sitios corresponden al material A y los tltimos 8

al material B.

Fig. (8): Contraparte en el espacio de momentos de la secuencia presentada en las Fig,
(5), donde usamos el esquema extendido para las energias descrito en el texto. Conforme la
temperatura disminuye, las 'mini-bandas’ 1 y | se diferencian entre si, con la consiguiente

repoblacién de los estados electrénicos. Nétese que la posicidn del nivel de Fermi a T ~ 0

implica la exist de un to magnético total neto en la celda primitiva de la
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superred.

Fig.(7): Parte diagonal de la susceptibilidad de espin total x(Q;g,9') cerca de la

Aient

p a la transicion ilustrada en las Figs. (5) y (6).

temperatura de transicién corr
La inestabilidad ocurre al vector de onda 2Ky de la superred (linea vertical a rayas). Los
maximos de Umklapp parecen seguir la singularidad del maximo principal.

Fig.(8): Secuencia mostrando una transicié ética de un con los

parametros que los del cjemplo de las Fig. (5) y (6), excepto que ahora U, = Ug = 8¢V El
sisterna sufre una primera transicién alrededor de T = 1.25¢V (8 ~ 0.8¢V~?), temperatura
debajo de la cual se forma un orden antiferromagnético en la pelicula A. Conforme la

temperatura desminuye aun mds, se desarrolla también orden magnético en la pelicula B.

Fig. (9): Conforme la temperatura del sistema mostrado en las Fig. (8) disminuye,
se dan otros reordenamientos sutiles en las densidades electrénicas a las temperaturas
correspondientes a g ~2.0 eV-' y 8 ~3.5 eV~!. En el primer caso, el reordenamiento
afecta a toda la celda primitiva de la superred, mientras que en la segunda transicién se

ven principalmente afectados los dltimos tres sitios de la pelicula B.

Fig.(10): Parte diagonal del la susceptibilidad de espin x(Q;g,9') cerca de la temper-

atura critica para el caso mostrado en la Fig.(6). La inestabilidad de da al vector de onda

K == Elloes istente con el portami de la ptibilidad inversa [x)]~!

correpondiente al material uniforme A mostrada en al Fig.(1.c), donde se puede apreciar
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que para altas temperaturas el minimo se corre de 21\’,(;‘") arn,

Fig.(11): Parte diagonal de la susceptibilidad x(Q;g,g') alrededor de la temperatura
critica correspondiente a la primera de las transiciones mostrada en la Fig.(9). El miximo
en x(Q;g,9) se corre hacia 2KF, donde se observa una fuerte singularidad cerca del punto
donde los espines se rearreglan alrededor de 8 =~ 2eV~*, Conforme el sistema se enfria por
debajo de la temperatura del segundo rearreglo de los espines (8 ~ 3.5eV~!), la posicién

del pico se corre un poco a la derecha, pero no se observa ningun comportamiento singular.

Fig.(12): Detalle de segundo rearreglo de los espines correspondiente a la Fig. (9).
Por claridad, en la figura mostramos una pelictla de material B junto con las dos pelicula
de material A adyacentes. Nétese el caracter localizado del rearreglo de espines, que sélo
afecta significativamente a los dltimos tres sitios de material B. Mostramos también el
cambio en las ’mini-bandas’ de energia, donde se aprecia la reocupacién en las poblaciones

de espin al pasar por la transicién.

Fig.(13): En la figura mostramos el momento magnético total por sitio en la celda
primitiva de la sueperred (1/n.) £i(my — ny) como funcién de 8, para los ejemplos de
superred modelo dicutido en este trabajo. Mientras que en el caso U = 6eV se aprecia un
crecimiento gradual en el momento magnético de la celda, para U = 8¢V se dan cambios

_abruptos en la magnitud y direccion del momento total.

Fig. (14): Diagrama dc la onda de densidad de espin para cuatro posibles soluciones
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autoconsistentes a T' = 0 para una cadena de Hubbard con U = 1 = 2eV, y densidad total
por sitio de 0.5 (2K = x/4). La iltima solucién se obtuvo iniciando la iteracién con una

configuracén generada al azar, y resulta idéntica a la de menor energia, que en este caso

correponde al primer di En el modelo las soluci con polarizacion lineal el cje

de cuantizacién del espin es arbitrario.

Figs. (15) y (16): Lo mismo que en el casa de la figura (14) pero para U =8 y
U = 16eV’s respectivamente. En ambos casos el ordenamiento cénico resulta de menor
energia que las soluciones con polarizacién lineal. El angulo del cono que describe la

precesién del momento magnético tiende a cerrarse conforme U/ aumenta.

Fig. (17): Diagramas para soluciones cénicas de la onda de densidad de espin para
tres sistemas con densidad total por sitio de 0.25 (2Kr = x/8) y diferentes U’s. Conforme

U —+ 00, la solucidn tiende a un ordenamiento ferromagnético simple.

Fig. (18): Diagrama mostrando en perpectiva el momento magnético total por sitio

correspondiente al estado base de la superred modelo descrita en las Figs. (8)-(12).

Fig. (19): Diagrama mostrando en perspectiva el t gnético total por sitio
correspondiente a la superred con excactamente los mismos parimetros que.la superred
modelo descrita en la Fig. (8)-(12), pero ahora permitiendo que el momento magnético

cambie de direccién de sitio a sitio.
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TABLAS.

Tabla (1). Comparacén entre el valor de las diferentes componentes (Mx,My,Mz) y
magnitud del momento magnético total (Mtot), asi como de la densidad total por sitio
{Ntot), para las dos soluciones autoconsistentes ilustradas en las Figs. (18) y (19). Al pie

de 1a tabla damos los valores de los pardmetros del ciculo,

111



14.0
12.0
10.0
a.0
8.0
4.0
2.0
0.0
12.0

10.0

DeK)] (V)
g 2

P~
o ©

o
]

Fig. 1

(x°)"1 v.s. K (Homogeneous system)

T ke=0.004 | , , .
00 02 04 06 08 00 O

K/



Fig. 2

12.0
11.0
100
2.0
8.0

7.0

De(Qig.g)lt (ev)

8.0
5.0

4.0

w40
E 3.0
& 2.0
% 1.0

0.0

0

n/4

........... kT=0.25
keT=0.004 |

b (ikT=0.004)

T T T

0 /4

n/2
Qg

3n/4




Fig. 3

(na)=0.73 (np)=0.55




Fig. 4

w/2



Fig. 5

. —— @y - @]
- F=2.20 £=32.43
o8
0.4 '5———\——*%‘\_—.-——
0.2
0.0 F=2.90 A=2.93
0.8. |

0.0 s L N L PO S ) s L "

1 3 5 7 o 14 13 15 ¢ 3 5 7 9 11 13 15 17
. site site



Fig. 6

]7 er(k) - —-— ek |

£=2.20 i 8=2.43
| / 4
| =2.90 4 £=2.93 -
£=8.00 1 £=1000.00 i
L / .4
1/
P == R 1

2l " 1 i A
0 /4 /2 n/4

extended wavevector

extended wavevector



3 . -
L
o
1]
o
e __ _|
=4 -1
*
o
[[]
L -N
= —_———
2 -
-
o
1]
«.
- - - "= e T e e e o
0 .
-
[}
= J
.
8 1
o
1]
L -N
= e
o
« (=

L 81

A9 (F'T)X

2
n/2 n n/2 T n/2 n n/2 n /!
Qtg Q+g Q+g Q+g Q+g

0



0.8

0.8

() |

Fig. 8

£=0.75

£=0.85

" e

" . 2

7 9
site

11 13 15 17



Fig. 9

1 3 &5 7 g 11 13 15 1 3 S 7 9 11 13 15 17
site site -



1.10
n/2
Q+g

™

n/2
Q+g

m

/2
Q+g

mw

0.79
n/2
Q+g

™

=0.75
/2
Q+g

0

o
. i
ab
o —
<
30.0
0.0

-A? (FFDNX



11 S

n/2
Q+g

\VL"

|
[
/J\
/2 ™
Q+g

m

n/2
Q+g

m

S mw/2
Q+g

S
®

A (3BDX

0

0.0



Fig. 12

site
2 4 6 8 10 12 14 16 18 20 22 24 26

T T T T T T T u T T T

o8 r © p=3.4 (a)

0 n/4 =n/2 3n/4 O =n/4 =n/2 3n/4 w
wave vector wave vector



Magnetization

0.086

0.03

0.00

-0.03

-0.06

0.0

2.0

4.0
B

6.0
ev-!

8.0

10.0

Fig. 13



e
A S
S

=

KeV (7)=0.25

PT "31q

1.78256  E=1.78238

E=

£=1.78237

1.78239

E=



Fig. 15

U=8eV, (n)=0.25 |

éé

!

éé
@@@@5
L o e P
®®<%>@§
é@

E=1.84910 E= 184330 E=1.83449 £=1.83447



e -

— - - m
404

0.25

=16eV, (n)
E=1.88423

U

91 31y



AT r060ak

SN gl NS

Fig. 17









TABLAS.
Tabla (1). Comparacén entre el valor de las diferentes componentes (Mx,My,Mz) y

gnitud del t ético total (Mtot), asi como de la densidad total por sitio

(Ntot), para las dos soluci t istentes ilustradas en las Figs. (18) y (19). Al pie

de la tabla damos los valores de los parametros del ciculo.
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COMPARACION ENTRE LAS SOLUCIONES AUTOCONSISTENTES
CORRESPONDIENTES A LAS FIGURAS 18 Y 19

sitio Mx My Mz Mtot Ntot
1 0000 .0000 -.5897 5897 .7894
1 5757 ~.0799 .1000 5897 +7871
2 -0000 . 0000 .5572 5572 +7764
2 =-.5240 .1782 -.0323 .5544 .7728
3 0000 .0000 -.1322 «1322 «6173
3 0821 ~.1302 ~.0424 «1597 +.6167
4 .0000 .0000 -.4100 .4100 .7001
4 -3752 -.1800 .0019 .4162 . 7005
5 - 0000 .0000 .6204 +6204 -8113
5 =.4694 .3896 .0876 .6162 .8074
[ .0000 .0000 -,.3888 .3888 +6911
[ +2092 -=.3097 -.1041 »3879 .6883
7 . 0000 .0000 =-.1600 1600 6223
7 .1648 -.0955 -.0048 -1905 .6236
8 + 0000 -0000 .5683 .5683 .7837
8 -.2542 4746 .1839 .5689 .7824
9 «0000 .0000 -.5841 .5841 .7872
9 «1427 -.5160 -.2270 .5815 .7837

1o 0000 .0000 .0614 .0614 +4931
10 .0930 «0447 0493 <1143 .4818

11 . 0000 . 0000 .4754 -4754 «6391
1 -0369 -4406 «2413 -5037  .6285

12 .0000 .0000 -=.3063 +3063 5557
12 =-.1758 -.1476 -.1124 -2555 .5183

13 . 0000 .0000 -.4562 <4562 .5089
13 -.1571 ~.3194 -.1978 .4072 5763

14, .0000 .0000 ~.4530 .4530 .5048
14 .3212 .1599 »1631 «3941 .5699

15 .0000 .0000 =~-.3181 «3181 .5588
15 .1592 1755 .1339 2722 -5236

16 0000 +0000 -4702 4702 6363
16 -.4702 =-.0756 -~.1452 -4979 - 6254

17 - 0000 .0000 .0755 -0755 -4945
17 =-.0614 ~-.0888 -~-.0564 .1218 -4839

U NtotA NtotB  Ntot Va-Vb Energia
8 6.5787 4.3913 10.9700 '1.0840 1.9679
8 6.5624 4.4076 10.9700. 1.1590 1.5698
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