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Capitulo 1

Introducciéon y Antecedentes

Dentro del campo de la ciencia de materiales, el estudio de las propiedades magnéticas
es de gran interés. Comprender los mecanismos de magnetizaciéon permanente que se pre-
sentan en algunos materiales ha permitido modificar las propiedades magnéticas de la
materia a conveniencia [1|. La aplicacién del magnetismo en la industria ha demostrado
ser esencial para algunos de los avances tecnolégicos més importantes de los siglos XX
y XXI. Ademas, el estudio del magnetismo ha facilitado el desarrollo de computadoras,
equipo de telecomunicaciones y un sinfin de productos que benefician a la mayor parte
de la poblacion [2]. Por si fuera poco, la capacidad de grabar informacion en dispositivos
magnéticos hizo posible la revoluciéon informatica y el internet.

En este trabajo, se presenta el analisis computacional de la heteroestructura IrMng /Fe.
La unién de estos dos materiales es de interés pues al acoplar sus momentos magnéticos
se presenta anisotropia de intercambio [3|. Esta propiedad dio paso a la lectura y grabado
de informacion en discos duros y tiene prometedoras aplicaciones en dispositivos con mag-
netoresistencia tunel [4], valvulas de espin [5], sensores |6, 7], uniones tunel magnéticas 8|
y memorias espintronicas [9]. A continuacion, se conceptualizaran temas selectos del mag-
netismo y de la ciencia de materiales, que seran esenciales para comprender los fenémenos

y resultados que se discutiran a lo largo del presente trabajo.



CAPITULO 1. INTRODUCCION Y ANTECEDENTES 2

1.1. Magnetismo y Orden Magnético

En general, todos los materiales que no han tenido interaccién con un campo magnético
tienen un arreglo aleatorio de dipolos magnéticos en su interior. Esta aleatoriedad cancela
su magnetizacion total. Al aplicar un campo magnético externo, los dipolos magnéticos
se alinean de manera que el medio se polariza magnéticamente (se magnetiza) [10]. La
respuesta de un material al ser polarizado por un campo magnético externo (Hext) permite
caracterizar el orden magnético de dicho material.

Aquellos materiales que alinean completamente sus momentos magnéticos con Heyy
y retienen su magnetizacion —incluso al remover Heyxy— se denominan materiales con
orden ferromagnético (FM) [11] o simplemente, materiales ferromagnéticos. La propie-
dad de alinear sus momentos magnéticos en ausencia de Hext se denomina magnetizacion
espontantea y es una de las dos caracteristicas distintivas de un material FM. La segun-
da caracteristica distintiva de los materiales FMs es que presentan una temperatura de
ordenamiento magnético, denominada temperatura de Curie (7). Debajo de esta tempe-
ratura, se mantiene el orden FM del material; sin embago, si se calienta a una temperatura
superior a T¢, el material cambia su orden magnético al de un paramagnético [2] (con los
momentos magnéticos de sus dtomos ordenados de manera aleatoria).

Por otro lado, existen materiales que retienen su magnetizacion de tal forma que los
dipolos magnéticos quedan ordenados y suman una magnetizaciéon neta de cero en el bul-
to. Estos materiales se denominan materiales antiferromagnéticos (AF) [11]. La mayoria
de materiales AF tienen un arreglo de momentos magnéticos antiparalelos; no obstante,
existen arreglos no colineales de momentos magnéticos que logran cancelarse entre si. Si-
milar a los FM, existe una temperatura critica para poder observar la propiedad AF en
un material. Esta temperatura se denomina Temperatura de Néel (7). Debajo de Ty, el
material se comporta como AF y, a temperaturas mayores, se comporta como un material

paramagnético.



CAPITULO 1. INTRODUCCION Y ANTECEDENTES 3

1.2. Histéresis y Dominios Magnéticos

La histéresis magnética [2] es una caracteristica exclusiva de los materiales ferromagnéticos
y se define como el comportamiento no-lineal de la magnetizacion (M) en respuesta a
un campo magnético externo. Aplicar Heyy a un material FM revela la magnetizacion
espontanea del material. Sin embargo, desde antes de aplicar el campo magnético, esta
magnetizacion espontanea ya se encuentra presente en el material a escala de dominios
microscopicos. Los dominios ferromagnéticos [12] son zonas dentro de un material con los
momentos magnéticos de sus atomos alineados en una misma direccién. Una caracteristica
importante de los dominios es que estan delimitados por fronteras, que separan secciones
del material magnetizadas en direcciones diferentes.

Aplicar un campo magnético externo a un material FM causa una orientacion de los
momentos magnéticos de cada dominio. Entre més intenso sea Heyt, se alineardn mas
momentos magnéticos en la direccién del campo hasta que se llegue al punto de saturacion;
es decir, cuando todos los momentos magnéticos del material quedan orientados en la
misma direccion (ver Figura 1.1). Al retirar Heyt, una parte de los momentos magnéticos
queda alineada, por lo que se dice que el material esta magnetizado. El comportamiento se
puede reproducir en direccion opuesta, si se invierte la polarizacion del campo magnético

externo.
a) b) C)

pes

Sin H,y —> q

H ext H ext

Figura 1.1: a) Arreglo aleatorio de dominios sin campo magnético externo. b) Las paredes
de dominio comienzan a desplazarse en presencia de un campo magnético externo, los do-
minios alineados con el campo crecen mas que los demaés. ¢) Se induce un campo magnético
con intensidad suficiente para llegar a saturacion y se forma un solo dominio magnético.



CAPITULO 1. INTRODUCCION Y ANTECEDENTES 4

La histéresis se resume de manera grafica en un "lazo de histéresis". En la Figura
1.2, se ilustran esquematicamente los dominios magnéticos en algunos puntos criticos del
lazo de histéresis: el estado desmagnetizado en el origen, el estado saturado donde M =
Mg, el estado remanente en campo cero donde M = Mg y el estado para H = H¢
(campo coercitivo) donde M cambia de signo. Mg y M¢ se conocen como remanencia y

coercitividad, respectivamente.

Ma

Mg g
= Mg -
W

~

Figura 1.2: Lazo de histéresis de un material ferromagnético. Se representan las estructuras
de dominios en puntos clave del lazo. Se comienza por un estado desmagnetizado con
orientacion aleatoria en el origen. Al aumentar el campo externo, los momentos magnéticos
se alinean en una misma direcciéon. Después de magnetizarse, los dominios quedan con una
direccion preferencial aunque se retire el campo externo. Finalmente, al invertir el campo
y llegar a H¢, los momentos magnéticos vuelven a cancelarse entre si, y su magnetizacion
neta es cero. El lazo se completa al repetir este proceso con el campo magnético externo
en direcciéon contraria.

El lazo de histéresis es central para el magnetismo desde un punto de vista técnico.
Los fisicos se dedican a estudiarlo, los especialistas en ciencia de materiales trabajan para

mejorarlo y los ingenieros se encargan de explotarlo en aplicaciones. |2]
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1.3. Anisotropia de Intercambio

El término anisotropia de intercambio (AI) fue acuiado para describir el comportamiento
de la interacciéon magnética entre un material antiferromagnético y otro ferromagnético
(AF/FM). Esta interaccion fue descubierta en 1956 por W. H. Meiklejohn y C. P. Bean,
quienes encontraron que existe un desplazamiento en el lazo de histéresis del sistema Co-
CoO en el eje de la magnetizacion [13]. Desde entonces, la Al ha sido extendida para otros
materiales y ha permitido aplicaciones de almacentamiento y lectura de informaciéon en
memorias magnéticas [14]; asi como microactuadores [15] y dispositivos con magnetorresis-
tencia gigante [16] como los cabezales de lectura en los discos duros y dispositivos MRAM
(del inglés Magnetic Random Access Memory) donde se utiliza la interaccion AF/FM para
controlar la inversion de multi-capas ferromagnéticas [3, 14, 17].

Se considera que el origen de la Al [3] emerge del acoplamiento de sistemas de espin
FM con sistemas de espin AF. Para obtener una direccion preferente de este acoplamiento,
es necesario que la Ty del material FM sea mayor que la Ty del material AF. Experi-
mentalmente, el acoplamiento de interfases con Al se produce al enfriar el sistema desde
temperaturas que estén entre la Ty del AF y la Te del FM (Ty < T < T¢), hasta tempe-
raturas menores a la Ty del AF (T' < Ty). Esto resulta en un desplazamiento del lazo de
histéresis en el eje del campo magnético externo (ver Figura 1.3).

El desplazamiento del lazo de histéresis se conoce como anisotropia de intercambio [13|
o exchange bias en inglés, Hg. Los lazos de histéresis con Al también presentan mayor
coercitividad, He. Al calentar de nuevo a una temperatura mayor a la Ty, estos dos efectos
desaparecen y el sistema vuelve a presentar un lazo de histéresis centrado.

Cualitativamente, la Al se puede entender al asumir una interacciéon de intercambio en
la interfase. Se comienza por aplicar un campo magnético a una heteroestructura AF/FM
que inicialmente esta a temperatura Ty < T° < T¢. En estas condiciones, los espines del
material FM pueden alinearse con el campo externo, mientras que los del AF se quedan
orientados aleatoriamente. A continuacién, se disminuye la temperatura de tal forma que
T < Tx. Los espines AF cercanos a la interfase interactiian con los espines FM y generan

una orientacion preferente en todos los espines cercanos a la junta. Por otro lado, los
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Figura 1.3: Lazo de histéresis con anisotropia de intercambio.

momentos magnéticos AF lejanos a la interfase siguen el ordenamiento antiferromagnético;
por lo tanto, se observa una magnetizaciéon neta de cero dentro del material y diferente
de cero en la interfase. Posteriormente, si se invierte la direccion del campo magnético,
los espines del FM comienzan a rotar. No obstante, si la anisotropia es lo suficientemente
grande, los espines AF ejercen un torque en los espines FM cercanos a la junta, lo cual
permite que los momentos magnéticos de la interfase se opongan a la inversion. Se dice
que esta anisotropia es unidireccional [3], ya que los espines FM de la interfase poseen

tnicamente una configuracion estable.

1.4. IrMn;s

El IrMn3 es un material con dos fases cristalinas: v-IrMng y L1y-IrMng. La fase v-IrMns
presenta una estructura centrada en las caras, con grupo espacial 225 y parametro de red
a = 0.378 nm [17]. En esta fase, los atomos de Ir y Mn no tienen preferencia por ocupar

sitios de red especificos, por lo que se le denomina fase quimicamente desordenada.
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La fase v-IrMng puede llevarse a fase L1,-IrMns a través de un proceso de recocido a
700 K. Este tratamiento térmico induce un ordenamiento atémico de tipo CuzAu, llamado
L1, con grupo espacial 221 y parametro de red a = 0.3772 nm [17|, donde los atomos de

Mn toman las posiciones de las caras (ver Figura 1.4).

[001]

[010]
[100]

Figura 1.4: Estructura cristalina de la fase L1s-IrMng con estructura de momentos mag-
néticos no-colineal T1. Los dtomos de iridio y manganeso son representados en amarillo y
morado, respectivamente.

La estructura de momentos magnéticos del L1,-IrMns ha sido determinada por célculos
teoricos [18], asi como por dispersion de neutrones [5]. Se le denomina estructura T1 de
momentos magnéticos, en la cual los momentos del Mn son paralelos a los planos {111} y
estan alineados en las direcciones <112>, como se muestra en la Figura 1.4.

La presente investigacion se centra en la fase L1y del IrMng, pues se ha comprobado
computacionalmente que las interacciones de intercambio de los momentos magnéticos
del Mn en la fase L1y son considerablemente mas intensas que en la fase v [18]. Este
comportamiento se manifiesta en la temperatura de Néel de los dos compuestos, que es
alrededor de 960 K para la fase Lls-IrMng [5] y 730 K para la fase v-IrMng [19]. Por otro
lado, Szunyogh, et. al. [20]| predijeron una anisotropia magnética gigante de segundo orden
en el L1,-IrMnjs, lo cual llevaria a tener una mayor Al con respecto a la fase quimicamente
desordenada.

Kohn et. al. [17] estudiaron las heteroestructuras y-IrMns/Fe y L1y-IrMns/Fe. Los
investigadores reportaron mayor coercitividad y mayor anisotropia de intercambio para la
fase L1s-IrMn3 comparada con la fase y-IrMns. Ademaés, descubrieron una componente de

magnetizacion fuera del plano que tnicamente esté presente en el L1s-IrMns.
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1.5. Justificacion

El IrMn3 ha sido estudiado en el bulto y en algunas heteroestructuras, tanto de forma
experimental [17, 21-23| como tedrico/computacional [18, 24, 25|. Sin embargo, no existen
estudios de su formacion superficial y atin no se conoce su terminaciéon termodinédmica-
mente mas estable, lo cual es esencial para comprender la formacion de heteroestructuras
con este material y poder ser utilizado en aplicaciones técnicas. En el presente trabajo
de tesis, se estudié computacionalmente la superficie de IrMng con el fin de predecir su
estructura superficial mas estable. Ademas, se investigé la heteroestructura L1s-IrMng/Fe
y se describi6 el acoplamiento magnético cerca de la interfase, asi como su relaciéon con la
anisotropia de intercambio. A pesar de que Kohn et. al. [17] realizaron estudios de labo-
ratorio sobre esta heteroestructura, es imposible medir experimentalmente los momentos
magnéticos atomo por atomo en la interfase. Por tanto, el presente trabajo proporciona
una nueva perspectiva sobre el comportamiento del sistema IrMns/Fe, la cual ayudara a
comprender mejor su estructura magnética en la interfase y sus propiedades de anisotropia

de intercambio.



Capitulo 2
Hipobtesis

» La superficie L15-IrMnj3 con terminacion IrMn es la més estable.

» La heteroestructura L1,-IrMngz/Fe(001) presenta acoplamiento antiferromagnético

en la interfase.



Capitulo 3

Objetivos

3.1.

3.2.

Objetivos Generales

Obtener la estructura atémica y magnética termodinamicamente més estable de una

superficie de IrMng por métodos ab initio.

Obtener la conformaciéon atémica y magnética mas estable de la heteroestructura

IrMnjs/Fe por métodos ab initio.

Objetivos Especificos

Proponer distintos arreglos atomicos y magnéticos de la superficie de IrMng para

compararlos a través de un formalismo de energias de formacion de superficie.

Caracterizar el arreglo magnético y estructura atoémica en las estructuras mas esta-

bles de IrMns.

Proponer distintos arreglos atémicos y magnéticos para la heteroestructura IrMnj /Fe

y compararlos a través de un formalismo de energias de formacion de interfases.

Caracterizar el acoplamiento magnético y estructura atomica en la interfase de

IrMnj3/Fe y discutir su relacion con la anisotropia de intercambio.

10



Capitulo 4

Marco Teoérico

4.1. Nanociencia y Mecanica Cuantica

La nanociencia [26] se encarga de estudiar las propiedades y fenémenos de materiales a la
nanoescala. En general, si la longitud de una, dos o las tres dimensiones de un material es
menor de 100 nm, entonces se define como un nanomaterial. Por la naturaleza de la materia
a esta escala, sus fenémenos y propiedades estan gobernados por las leyes de la fisica
cuantica. A diferencia de la forma determinista de resolver problemas en mecénica clasica,
la mecéanica cuantica toma una perspectiva diferente [27], en la cual esencialmente se busca

la funcion de onda ¥(r) de un sistema, a través de resolver la ecuacion de Schrodinger:
[—h—2v2 +V(r)|¥ = BV (4.1)

2m

La expresion [%VQ + V(r)] es el operador Hamiltoniano, abreviado H. El término de
la izquierda del Hamiltoniano representa la energia cinética del sistema y V() la energia
potencial. Por otro lado, E representa la energia total del sistema. La funciéon de onda
U es una expresion matematica que —en principio— contiene toda la informacién reque-
rida para definir un estado cuantico [10]. Para el caso de un potencial simple como un
pozo/barrera de potencial en 2D o incluso un dtomo de hidrogeno, la ecuacion de Schro-
dinger se puede resolver de manera exacta y asi obtener la funcién de onda del sistema.

Desafortunadamente, para un sistema de N-cuerpos (como es el caso de un nanomate-

11
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rial, una superficie o una heteroestructura), es imposible obtener una solucién exacta de la
ecuacion de Schrodinger [28]. Por ejemplo, un sistema de M nucleos y NV electrones consiste
en un problema de 3M grados de libertad —por las coordenadas espaciales de los niicleos—
ademés de 3N grados de libertad por las coordenadas espaciales de los N electrones y
N grados de libertad del espin. Esto resulta en un sistema de muchos cuerpos, imposible
de resolver analiticamente. Por tal razon, se realizan aproximaciones para solucionar el
problema. Una de las técnicas més utilizadas en la mecanica cuéntica computacional para
resolver numéricamente este tipo de problemas es la Teoria del Funcional de la Densidad

(DFT del inglés Density Functional Theory).

4.2. Teoria del Funcional de la Densidad

En general, los nanomateriales que se definen con unos cuantos atomos, considerando
condiciones periddicas de frontera, estdn dentro de la capacidad computacional de las
simulaciones por DFT. Esta teoria tiene gran impacto pues, en algunas ocasiones, las
técnicas experimentales por si solas no son adecuadas para medir todas las caracteristicas
de una nanoestructura. Un claro ejemplo de la utilidad de la DFT es en superficies y
heteroestructuras magnéticas, ya que no hay forma de medir momentos magnéticos atomo
por atomo. Con el fin de proporcionar un panorama general del funcionamiento de la DF'T,

a continuacion se describen los principios de esta teoria:

4.2.1. Densidad Electrénica

DFT es un método computacional que se utiliza para investigar las propiedades estructura-
les, magnéticas y electronicas de dtomos, moléculas y fases condensadas de la materia [29].
A diferencia de los métodos tradicionales —como Hartree-Fock—, DFT utiliza la densidad
electronica p(r) en lugar de la funcién de onda W como su variable central. El significado
fisico de ¥ estd dado por |¥|?, que indica la probabilidad de encontrar un electréon en
un lugar determinado. En contraste con ¥, la densidad electrénica es un observable fisico
que describe toda la informacién en un sistema cuantico de N-electrones. Especificamente,

p(r) es el nimero de electrones por unidad de volumen en una determinada posicion r. El
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significado fisico de |¥|? corresponde directamente a la densidad electronica. Asi pues, la
densidad electronica (al igual que |¥|?), indica dénde es probable que existan los electrones

en un sistema y se relacionan a través de:

plr) =23 Wi (r)i(r). (4.2)

Donde las funciones de onda V; representan la funcién de onda del i-ésimo electrén del
sistema y el 2 surge del espin del electréon y el principio de exclusion de Pauli.

Adn mas, para que p(r) tenga sentido fisico, debe cumplir con dos condiciones de
frontera; p(r) es cero cuando la variable 7 tiende al infinito y, al integrarla en todo el

espacio, se obtiene el ntumero total de electrones del sistema, IV:

p(r - o00)=0 y /p(r)d’r =N (4.3)

La densidad electrénica es una funciéon de tres coordenadas espaciales; por lo tanto,
utilizar p(r) como variable central evita el célculo de una complicada funcién de onda
que requiere de coordendas espaciales y coordenadas de espin para todos los electrones
del sistema. En otras palabras, para definir cada electron, se utiliza una funcion de tres

variables espaciales en vez de una funcién de 3N variables.

4.2.2. Teoremas de Hohenberg-Kohn

La DFT esta construida sobre dos teoremas fundamentales desarrollados por Hohenberg
y Kohn en 1964 [30]. Los teoremas de Hohenberg-Kohn (HK) son aplicables a cualquier
sistema de electrones que se mueven bajo la influencia de un potencial externo V..(r). En
esencia, los teoremas demuestran la unicidad de la densidad electronica para determinar
1) el potencial externo y 2) el nimero de electrones en un sistema. Estos dos términos
determinan el Hamiltoniano del sistema; por lo tanto, p(r) determina la energia del sistema
en el estado base. A continuacién, se expondra una breve explicacion de los dos teoremas
de Hohenberg y Kohn.

El primer teorema de HK es la "Prueba de la Existencia". Este teorema demuestra

que la densidad electrénica determina de manera tnica al operador Hamiltoniano y; por
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consiguiente, todas las propiedades del sistema. En otras palabras, la energia del estado
base en la ecuaciéon de Schrodinger es un funcional tinico de la densidad electronica. Este
teorema se demuestra por contradiccion a lo absurdo: se comienza por asumir que existen

dos potenciales V.. () y V. ,(r) para una misma densidad electronica. Lo anterior implica

ext
que el sistema tenga dos energias minimas para la misma densidad electronica, lo cual
es imposible por la naturaleza del operador Hamiltoniano, de manera que se llega a una
contradiccion. Se puede reescribir la prueba de existencia al expresar la energia del estado
base E como un funcional E[p(r)], que se define en términos de la densidad electronica.

El primer teorema establece que la energia del estado base es un funcional tinico de la
densidad electronica; sin embargo, no proporciona informacién sobre la naturaleza de dicho
funcional. El segundo teorema de Hohenberg-Kohn describe una propiedad importante de
este funcional: la densidad electrénica que minimiza la energia es la verdadera densidad
electronica correspondiente a la ecuacion de Schrodinger del sistema. Es decir, el estado
base del funcional universal para la energia F[p| es el minimo global de este funcional. Si
se conociera la forma exacta del funcional, se podria variar la densidad electrénica hasta
minimizar la energia y, de esa manera, encontrar la densidad electronica relevante para
resolver el problema. En la practica, se utiliza el principio variacional y formas aproximadas
del funcional para solucionar el problema de manera precisa.

El funcional de la energia puede ser escrito de la siguiente manera:

E(0) = EA[W,] + Exc|¥)), (4.4)

de forma que se divide el funcional en dos partes. Los términos que se conocen ana-
liticamente estan en E4 y todo lo deméas en Ex¢. Los términos conocidos estén dados

por:

h2 . 2 ’

Es(¥;) = — | UIVUdPr +/V(r)p(r)d37" + e—//md%d%’ + Eiones- (4.5)
m 2 lr -7/

Donde los cuatro términos de la derecha, en orden, son: las energias cinéticas electroni-

cas, las interacciones de Coulomb entre los electrones y los ntucleos, las interacciones entre
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pares de electrones y las interacciones electrostaticas entre pares de ntucleos. El término
Exc en la Ec. 4.4 es el funcional de intercambio-correlacion, que incluye todos los efectos
cuanticos que no se pueden determinar analiticamente; por tanto, es el término que se debe
aproximar. Fxc toma diferentes formas, cuyas definiciones matemaéticas dependen de la
aproximacion empleada. Se habla més sobre el tipo de aproximaciones de este funcional

en la seccién 4.3.2.

4.2.3. FEcuaciones de Kohn-Sham

A pesar de que las bases para la DFT se centran en los teoremas de HK, por si solos no
describen una manera de encontrar la densidad electréonica adecuada. En la practica, el
problema seguia sin soluciéon aparente. No fue hasta 1965 que Kohn y Sham [31] atacaron
la problematica y propusieron la ecuacion de Kohn-Sham: una ecuaciéon de tipo Schédinger
para un solo electrén en un sistema ficticio de particulas no interactuantes, que es capaz
de generar la misma densidad que un sistema de particulas interactuantes.
52
[—— V2 4+ V(r) + Vu(r) + Vxe(®)] Vi(r) = ¥;(r) (4.6)

2m

El problema se resuelve con una combinaciéon de todas las funciones de onda unie-
lectronicas resultantes de resolver las ecuaciones de Kohn-Sham, para generar una nueva
densidad electrénica aproximada que describe a todos los electrones.

Como se puede observar, la ecuacion de Kohn-Sham (ecuacion 4.6) guarda similitud
con la ecuacion de Schoédinger; sin embargo, en este caso se tiene un potencial efectivo,
compuesto por tres potenciales V', Vi v Vxe. El primer potencial (V) es el potencial
conocido, éste es el mismo potencial de la ecuacion de Schrodinger y su contribucion
aparece en la Ecuacion 4.5. El segundo potencial se llama potencial de Hartree y esta dado

por:

Vi(r) = 62/ ’£<.T;),|d3r’ (4.7)

Este potencial describe la repulsion entre un electron y la densidad electronica total. De-

bido a que ese electron también forma parte de la densidad electronica total, este potencial
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tiene una contribucion de interaccion consigo mismo. Fisicamente, esta auto-interaccion
no tiene sentido, por lo que debe ser corregida dentro del potencial final de las ecuaciones
de Kohn-Sham Ve, que engloba las contribuciones de intercambio y correlacion de las

ecuaciones de un electrén, donde:

(4.8)

4.2.4. Ciclo de Autoconsistencia

Los fundamentos de la DFT estan definidos de manera ciclica: para resolver las ecuaciones
de Kohn-Sham se requiere definir el potencial de Hartree y para definir este potencial
se necesita conocer la densidad electronica. Al mismo tiempo, para encontrar la densidad
electronica, se deben conocer las funciones de onda de un electrén, lo cual requiere resolver
las ecuaciones de Kohn-Sham. Este ciclo se resuelve de manera iterativa en un proceso

llamado el ciclo de autoconsistencia, denotado por el siguiente algoritmo [32]:

1. Definir una densidad de prueba inicial, p(r).

2. Resolver las ecuaciones de Kohn-Sham con la densidad electrénica de prueba para

encontrar las funciones de onda de un electron, W,(r).

3. Calcular la densidad electronica pgg(r) definida por las funciones de onda indivi-

duales del paso 2, a través de la Ecuacion 4.2.

4. Comparar pgg(r) con la densidad electronica inicial p(r). Si las dos densidades son
iguales, entonces se ha encontrado la densidad electrénica de estado base y se puede
utilizar para calcular todas las propiedades del sistema. Si las dos densidades son
diferentes, se debe actualizar la densidad electronica y repetir el proceso a partir del

paso 2.
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4.3. Aproximaciones en la DFT

En la seccion anterior, se describi6é el panorama general del funcionamiento de la DFT.
No obstante, es necesario hacer algunas aproximaciones para poder aplicar computacio-
nalmente este formalismo. En principio, las aproximaciones en la DFT se implementan en

dos areas: pseudopotenciales y funcionales de intercambio-correlacion.

4.3.1. Pseudopotenciales

Los electrones que se encuentran cerca del niicleo no contribuyen directamente al enlace
entre 4tomos. Por lo tanto, en un esfuerzo para simplificar el problema de muchos cuerpos
que postula la DFT, se generaron los pseudopotenciales. Esencialmente, los pseudopoten-
ciales reemplazan los complicados efectos de electrones cercanos al nucleo y en su lugar
implementan un potencial efectivo, de manera que la ecuacién de Schrodinger contiene un
potencial modificadocuenta todos los electrones del sistema puede con-ducir a una mayor
precision del calculo. Sin embargo, para muchos sistemas, los tiemposde computo se vuel-
ven demasiado extensos y el problema se torna imposible de resol-ver en la practica. De
ahf la importancia de efectivo en vez del potencial real [33]. Esto permite que las funciones
de onda sean descritas de manera mas sencilla.

Utilizar un potencial que tome en cuenta todos los electrones del sistema puede con-
ducir a una mayor precision del calculo. Sin embargo, para muchos sistemas, los tiempos
de computo se vuelven demasiado extensos y el problema se torna imposible de resol-
ver en la practica. De ahi la importancia de utilizar pseudopotenciales que reproduzcan

adecuadamente el potencial real.

4.3.2. Aproximaciones al Funcional de Intercambio-Correlaciéon

Un aspecto crucial para la aplicacion de la DFT de Kohn-Sham es conocer el funcional
de intercambio-correlaciéon. Como se ha mencionado anteriormente, este funcional guarda
toda la informacién desconocida del sistema. Aunque el primer teorema de HK garantiza
la existencia de este funcional, su forma analitica no se conoce y es necesario aproximarlo.

Afortunadamente, existe un caso donde este funcional puede ser derivado de manera exacta,
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un gas de electrones libres uniforme. En este caso, la densidad electrénica es uniforme en

todo el espacio y en la préctica, se define el potencial de intercambio-correlacién como:

Vxe(r) = Vie ™ [p(r)) (4.9)

Esta aproximacion utiliza la densidad local para aproximar el funcional de intercambio-
correlacion y, por tanto, se llama aprozimacion de la densidad local (LDA, del inglés local
density approximation). De manera explicita, la energia de intercambio-correlacion (Ex¢)

para la aproximacion LDA se escribe:

B2 = [ plr)excto)dr (4.10)

Donde p es la densidad electrénica y ex¢ es la energia de intercambio-correlacion por
particula en un gas de electrones uniforme. La LDA [30] permite definir completamente
todos los parametros necesarios para resolver las ecuaciones de Kohn-Sham; sin embargo,
no resuelve de manera exacta la ecuaciéon de Schrodinger, pues no se utiliza el funcional
real de intercambio-correlacion.

Después de lograr la implementacion de LDA, se propuso otra aproximacion que uti-
liza la informacion de la densidad electrénica local y su gradiente; asi pues, se define la
aprozimacion del gradiente generalizado (GGA, del inglés generalized gradient approxi-
mation). Debido a que existen diversas maneras de incluir el gradiente de la densidad
electronica dentro del funcional, se tiene un gran ntimero de ramificaciones de este tipo de
aproximacion.

Dos de los funcionales LDA y GGA més utilizados en el calculo de solidos cristalinos
son el de Perdew-Wang (PW91) [34] y el de Perdew-Burke-Ernzernhof (PBE) [35], respec-
tivamente. Finalmente, es importante mencionar que el uso de un funcional depende de
su aplicacion, por ejemplo, se han creado funcionales de tipo GGA que no son una buena
aproximacion de solidos, pero tienen una alta precision en el modelado de moléculas aisla-
das. La eleccion de funcional se basa principalmente en tres parametros: el tipo de sistema
a tratar (especies atomicas involucradas y sus propiedades), la precision requerida y los

recursos computacionales disponibles.
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4.4. Acoplamiento Espin-Orbita

El estado base del sistema L1,-IrMngs tiene un arreglo antiferromagnético no-colineal de
sus momentos magnéticos; por lo tanto, requiere de céalculos que tomen en cuenta el efecto
del acoplamiento espin-orbita (SOC, del inglés Spin-Orbit Coupling). Si no se incluye este
efecto, la energia total del sistema no dependeria de la direcciéon del momento magnético.
Es decir, en un calculo sin SOC, si se rotan todos los momentos magnéticos un mismo
angulo, la energia se mantiene constante.

v b) P
*@®._ Electron ‘ Ntcleo

R
& T

Electron

Figura 4.1: Modelo de un atomo hidrogenoide. a) Marco de referencia tradicional. b) Marco
de referencia para SOC, con el niicleo en érbita alrededor del electron.

Una forma de entender el comportamiento bésico de este fenémeno es a través del
modelo mas sencillo: un d4tomo hidrogenoide. Usualmente, el modelo de un d&tomo hidro-
genoide tiene un nucleo inmovil positivo en el centro y un electréon moviéndose alrededor
de él. En este caso, se toma en cuenta el marco de referencia del electron, donde el ntcleo
orbita al electron, que aparenta estar estacionario (ver Figura 4.1).

En este marco de referencia, el niicleo orbita al electrén y genera una espira de corriente
que, a su vez, induce un campo magnético (B):

evXxr

B=-°
c 73

(4.11)

Donde e es la carga del electron, ¢ es la velocidad de la luz en el vacio, v el vector de
velocidad lineal y 7 es el vector de posicion de la particula en movimiento, cuya magnitud

es r.
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El electron posee un momento magnético () asociado con su espin. El momento mag-
nético p interacttia con el campo magnético B generado por la érbita del niicleo alrededor
del electron. Este efecto resulta en un torque que tiende a alinear el momento magnético
de espin en la direcciéon de B e induce un cambio en la energia del electron, dado por:

e u-¥b

ESOC = —M- B = -3 (412)
mc r

Donde m es la masa del electrén y £ es el ntimero cuéntico azimutal. Este cambio de
energia implica un cambio en el hamiltoniano del sistema. La contribucién del hamiltoniano

de espin-orbita [27] se expresa como:

62

Hsoc = L (4.13)

2m2c2r3 "
Donde e y m son la carga del electréon y su masa, respectivamente y r es la distancia
entre nucleo y electron. Ademés, S y L representan el momento magnético de espin y el
momento magnético orbital, respectivamente.
En conclusion, la interaccion entre el momento angular orbital del ntcleo y el momento
angular de espin del electréon es conocida como “acoplamiento espin-érbita”; “interaccion

espin-6rbita” o “efecto espin-orbita”. Y este efecto resulta en un cambio pequeno en la

energia de los electrones del sistema.

4.4.1. Interaccion Espin-Orbita Aplicada en DFT

En el presente trabajo, se utilizo el Paquete de Simulaciones ab initio de Vienna (VASP del
inglés Vienna Ab initio Simulation Package). En VASP, activar la opcion de SOC en un
calculo convencional de DFT afiade un término adicional H®? o« &- L al Hamiltoniano, que
acopla las matrices de espin de Pauli (¢ = 7,7, ) con el operador de momento angular
(E =7 x p). Ademas, o y [ representan las componentes de espin arriba y espin abajo
de cada funcion de onda, que son necesarias para describir el magnetismo no-colineal [36].
En estos calculos, la correcion SOC actia cerca del niicleo, de tal manera que las contri-
buciones de H,,. afuera de las esferas del método proyector de ondas aumentadas no son

significativas.
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Metodologia

5.1. Determinacién de la Superficie de IrMng

Se comenzd por optimizar la estructura en bulto del L15-IrMns con momentos magnéticos
en configuracion triangular T1. Para la optimizacion, se definié el momento magnético
de cada atomo de Mn con una magnitud de 3 pp y los dtomos de Ir sin contribucién
magnética. La estructura optimizada se tomd como base para constuir la superficie de
IrMngs, crecida en direccion (001). Debido a la naturaleza de esta superficie, existen dos
terminaciones posibles sin tomar en cuenta defectos en la estructura: terminacion IrMn y
terminacion MnMn. Se generaron estructuras para cada tipo de terminacion estructural.
En el bulto, la configuraciéon triangular T1 es equivalente sin importar como se defi-
na. Sin embargo, en una superficie se puede definir de tal manera que los espines de las
capas expuestas queden en una direccion preferente. Por lo tanto, se propusieron cuatro
diferentes configuraciones de espin T1 —llamadas b1, b2, b3 y b4— para cada termina-
cion superficial sin defectos. Se optimizaron ocho estructuras con terminacion limpia y dos
terminaciones con defectos: terminaciéon IrMn con sustituciéon de Ir por Fe y terminacion
IrMn con vacancia de Ir. Las estructuras fueron relajadas con libertad de movimientos ato-
micos y de momentos magnéticos. Por otro lado, el sistema estaba restringido en volumen
y forma de la celda, pues esto llevaria a una dispersion de los atomos en el vacio artificial

que separa las peliculas de material.
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Una vez optimizadas las superficies, se utilizo6 un formalismo de energia de formacion
de superficie (Apéndice A) para analizar su estabilidad termodindmica. Con ello, se en-
contraron las estructuras maés estables a diferentes condiciones de sintesis. Finalmente, se
describio el arreglo estructural y magnético de la pelicula delgada, asi como su influencia

en los atomos superficiales.

5.2. Determinacion de la Interfase de IrMng/Fe

Primero, se optimiz6 la estructura en bulto de Fe con estructura ctbica centrado en el
cuerpo (BCC, por sus siglas en inglés Body Centered Cubic). Para ello, se defini6 un mo-
mento magnético de 2.5 up en cada dtomo de Fe. A partir de esta estructura optimizada,
se construyd y optimizéd una superficie de Fe BCC con 7 capas atomicas y crecida en la di-
reccion (001). Posteriormente, la superficie optimizada de Fe fue acoplada a las estructuras
de IrMnj para formar la heteroestructura.

Las heteroestructuras fueron optimizadas y su estabilidad energética fue analizada a
través del formalismo de energias de formacion de interfases (Apéndice B). Finalmente,
se describio el arreglo atémico y magnético de las interfases y se discutioé la relacion del

acoplamiento magnético con las propiedades de anisotropia de intercambio.

5.3. Meétodos Computacionales

Con la finalidad de investigar las estructuras propuestas, se hizo modelado computacional
aplicando la teoria del funcional de la densidad a través del paquete de simulaciones ab
initio de Vienna (VASP) [37]. Se utilizaron pseudopotenciales de tipo Proyector de On-
das Aumentadas (PAW, del inglés Projector Augmented Wave) [38, 39]. El funcional de
intercambio-correlacion fue definido a través de la aproximacion del gradiente generalizado
(GGA), parametrizada por Perdew, Burke y Ernzerhof (PBE) [35]. En todos los célculos
se utiliz6 un mallado de puntos-k de 10x10x1, centrado en gamma y un criterio de con-
vergencia de 0.1 meV /atomo. Para las superficies de L1,-IrMng, se definié una energia de

corte de 380 eV. Ademas, se dejé un vacio de 20 A con el fin de evitar la interaccion entre
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superficies. Por otro lado, para las heteroestructuras de L1y-IrMn3/Fe(001) se utiliz6 una
energia de corte de 410 eV. A diferencia de las superficies, en las interfases se dejoé un vacio
de 10 A en vez de 20 A, con el fin de reducir el costo computacional y tomando en cuenta
que se desea evitar la interacciéon entre bloques. Finalmente, debido a la naturaleza del
sistema IrMnjs, se considero el efecto espin-érbita en los calculos de bultos, superficies y

heteroestructuras.
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Resultados y Discusion

6.1. IrMns en bulto

Con el fin de confirmar la estabilidad de la estructura magnética T1 en el Lly-IrMng,
se optimiz6 el material en bulto y se estudié su estructura magnética en las siguientes
orientaciones: antiferromagnética-T1 (T1-AF), ferromagnética (FM), ferrimagnética (FiM)
y no-magnética (NM). Inicialmente, se defini6 un pardametro de red a = 3.77 A y un
momento magnético de 3up para los atomos de magnaneso. Los resultados se muestran en

la Tabla 6.1.

Tabla 6.1: Parametros de red optimizados y diferencias de energia para estructuras en
bulto de IrMns.

Arreglo Mangético Parametro de Red (A) AE (eV)

T1-AF 3.70 0.00
FiM 3.68 0.15
FM 3.61 0.73
NM 3.60 1.17
Exp. 3.77

Es importante mencionar que en estudios previos de la heteroestructura IrMns/Co [40]
se encontro que la anisotropia de intercambio y acoplamiento magnético estan fuertemente
influenciados por las interacciones de Dzyaloshinskii-Moriya (DM), que tienen su origen

de correcciones relativistas, es decir, del efecto espin-érbita. Por lo tanto, para describir
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de manera precisa este sistema, se activo el efecto SOC para todos los calculos mostrados
en el presente trabajo de tesis.

De la Tabla 6.1 se observa mayor estabilidad para la configuraciéon antiferromagnética
T1; mientras tanto, las configuraciones FiM, FM y NM presentaron mayores energias con
diferencias de 0.15 eV, 0.73 eV y 1.17 eV, respectivamente. Para la configuracion T1, la
estructura magnética y cristalina se mantuvo después de la relajaciéon. La optimizacion
resulté en un pardmetro de red a = 3.70 A, en buen acuerdo con el valor experimen-
tal a temperatura ambiente de 3.77 A [5]. Adicionalmente, los momentos magnéticos de
manganeso optimizados presentaron una magnitud de 2.66p 5, en buen acuerdo con valores
reportados de 2.62 up [18]. Se utilizaron estos parametros relajados como punto de partida

para los siguientes calculos de superficies y heteroestructuras.

6.2. Superficie de IrMn;3

6.2.1. Estabilidad Termodinamica

Por simetria, la configuracién magnética T1 para el IrMng en bulto tiene ocho configura-
ciones magnéticas equivalentes que proveen el estado base; sin embargo, cuando se genera
una superficie esta simetria se rompe. Tomando en cuenta este factor, se propusieron cua-
tro configuraciones magnéticas para la superficie de L1o-IrMng, etiquetadas bl, b2, b3 y
b4. Estas configuraciones de espin tienen diferentes momentos magnéticos en la superficie
(ver Figura 6.1). Debido a la naturaleza compleja del alineamiento T1, las diferentes con-
figuraciones magnéticas en la superficie tienen un impacto en la estabilidad del sistema.
Por lo tanto, para encontrar el estado base de la superficie de IrMns, se debe encontrar el
arreglo magnético que minimiza la energia del sistema. Por otro lado, para el arreglo ato-
mico, se propusieron dos superficies limpias (IrMn y MnMn) y dos superficies con defectos
(sustitucion Ir/Fe y vacancia de Ir en la superficie). Las estructuras limpias fueron anali-
zadas en las cuatro configuraciones magnéticas, mientras que las estructuras con defectos

fueron analizadas tnicamente en configuracion b2; por lo tanto, un total de 10 estructu-
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ras propuestas fueron comparadas. Los arreglos atéomicos y configuraciones magnéticas se

presentan en la Figura 6.1

IrMn MnMn Fe-sub Ir-vac b)

(]
[001]
(]
[100] [010]
(]
(]
®

Figura 6.1: Superficies generadas de L1,-IrMnj. Los 4&tomos de Ir, Mn y Fe estan represen-
tados en color amarillo, morado y anaranjado, respectivamente. a) Terminaciones IrMn,
MnMn, sustitucion de Ir por Fe y vacancia de Ir. b) Cuatro estructuras magnéticas pro-
puestas de tipo T1, vistas desde el plano (111). Las flechas en los 4tomos de Mn representan
la orientacion de momentos magnéticos. Los atéomos de Ir no aportan a la magnetizacion
del sistema.
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La estequiometria para las diferentes configuraciones atomicas difiere, de manera que
es imposible la comparacion directa de sus energias totales. Por lo tanto, la energia total
de las diez estructuras se evalué con un formalismo de energia de formacion de superficies
(EFS) basado en trabajos previos de Guerrero-Sanchez, et. al. [41] y adaptado para el caso
de IrMn3 (Apéndice Al). Este formalismo permite comparar la EFS de cada configuracion
a través de un diagrama de estabilidad, el cual depende del potencial quimico (i) de las
especies involucradas. El diagrama de estabilidad se presenta en la Figura 6.2. La variable
Ay, Mng €sté definida como 3y, — pr, v los limites en el eje de las abscisas corresponden
a condiciones de crecimiento ricas en Ir y pobres en Mn (—AHy) y condiciones pobres en
Ir y ricas en Mn (AH/). El rango de potenciales quimicos esta definido de tal manera que

se evita la formacién de fases no deseadas.
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Los resultados del anélisis de EF'S indican que hay tres terminaciones estructurales que
minimizan la energia del sistema: IrMn-b2, MnMn-bl y MnMn-b2. Debido al acomodo
atomico y la periodicidad del sistema, las estructuras MnMn-b1 y MnMn-b2 son equiva-
lentes, por lo tanto, se encuentran degeneradas en energia. A lo largo del trabajo, se hara
referencia a estas estructuras equivalentes con la etiqueta (MnMn-b1/b2). Por otro lado,
las terminaciones IrMn-bl e IrMn-b2 no son equivalentes y, aunque tienen una diferencia
pequena de energia, sblamente una de ellas (IrMn-b2) minimiza la energia del sistema.
Este resultado indica que el sistema tiene una preferencia hacia acomodar sus espines

superficiales en las estructuras magnéticas b1l y b2.
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Figura 6.2: Anélisis de energias de formacion de superficie (o, Mns) para IrMnjs. El eje de las
abscisas se traslad6 de manera que el cero queda definido como 3y, — g A la izquierda se
grafican condiciones de crecimiento ricas en Ir (A, Mng = 3HMn—[ »r—AH), mientras que
a la derecha se grafica el sistema en condiciones ricas en Mn (Apy, Mng = 3Harn—H n+AHy).

La sintesis de la terminacion IrMn-b2 es favorecida en un amplio rango de condiciones
de crecimiento, mientras que se favorece la formaciéon de la terminacion MnMn-b1/b2 en
un rango limitado de condiciones de sintesis (ricas en Mn). Ninguna de las estructuras

con defectos mostro alta estabilidad en la superficie. Con estos resultados se comprueba
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que hay dos terminaciones limpias de Lls-IrMns (IrMn-b2, MnMn-b1/b2) que pueden
ser sintetizadas con alta estabilidad, y la obtencion de una u otra puede ser mediada a
través de las condiciones de crecimiento. Experimentalmente, se ha comprobado [17] que
las capas terminales de IrMnjs alternan entre las terminaciones IrMn y MnMn cuando se
crece expitaxialmente IrMnj3 acoplado con hierro BCC. Por tanto, los resultados teéricos

obtenidos estan en buen acuerdo con los resultados experimentales.

6.2.2. Descripciéon Estructural

A continuacion, se muestra la estructura cristalina (Figura 6.3) y distancias interatémicas
(Tabla 6.2) del IrMns con terminaciones IrMn y MnMn. Los atomos a describir estan

senalados numéricamente en la Figura 6.3.
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Figura 6.3: Estructura cristalina de L15-IrMn3 con terminaciones IrMn-b2 y MnMn-b2, los
atomos a discutir estan enumerados 1-8.

Los resultados de la Tabla 6.2 indican que —para ambas terminaciones— hay una
ligera variacion entre la distancia de los atomos en la superficie y los dtomos al interior
del material. En la terminaciéon IrMn, esta diferencia es de ~0.03 A, mientras que en la
terminacion MnMn es de ~0.01 A. La diferencia en parametros estructurales sugiere que
los atomos de la superficie sufren una ligera compresion. Esta compresion surge debido

al reducido nimero de coordinacion de los atomos superficiales. En otras palabras, las
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fuerzas y momentos magnéticos son distintos en la superficie respecto a los del interior del

material, y llevan a una distorsion en el espaciamiento de las capas superficiales.

Tabla 6.2: Distancia entre atomos seleccionados de L1s-IrMns con terminaciones IrMn-b2
y MnMn-b2.

Atomos Dist. Interatémica (A)

IrMn MnMn
1-2 2.59 2.60
2-3 2.62 2.63
3-4 2.63 2.61
4-5 2.61 2.62
5-6 2.62 2.61
6-7 2.61 2.61
7-8 2.62 2.61

6.2.3. Descripcion Magnética

En la Figura 6.4 se presenta la estructura magnética de las dos superficies termodiné-
micamente mas estables. Como se puede observar, las superficies optimizadas no pierden
su alineacion antiferromagnética de tipo T1 hacia el interior del material; sin embargo,
cerca de la superficie hay una modificacion en las magnitudes y angulos de sus momentos
magnéticos.

En la terminacion IrMn-b2 optimizada (Figura 6.4a), se observa un aumento en la
magnitud de los momentos magnéticos superficiales y hay un ligero cambio (~ 1.2°) en
la alineacién del atomo 1 respecto a los &tomos del interior. Por otro lado, los momentos
magnéticos de la terminacion MnMn-b2 optimizada (Figura 6.4b) presentan un aumento
en magnitud y ademas una reorientacion de los momentos magnéticos superficiales. En los
atomos superficiales de la terminaciéon MnMn-b2, la componente de los momentos magné-
ticos en direccion [001] disminuye, mientras que las componentes [100] y [010] aumentan.
La diferencia entre el dngulo del atomo 1 respecto a los del interior del material es de
~ 23°. Este comportamiento se observa claramente en la Tabla 6.3, donde se presentan
los momentos magnéticos de las dos estructuras optimizadas. Los &tomos a describir estan

senalados numéricamente en la Figura 6.4.
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[001]

[100] [010]

Figura 6.4: Estructura magnética de las superficies de L1y-IrMns mas estables. a) Termi-
nacion IrMn optimizada. b) Terminaciéon MnMn optimizada. Se graficaron tinicamente los
atomos de Mn pues los 4tomos de Ir no aportan a la magnetizacion del sistema.

Tabla 6.3: Momentos magnéticos de las superficies energéticamente mas estables.

Momentos Magnéticos (up)
Atomo IrMn-b2 MnMn-b2
[100] [010] [001] Magnitud | [100] [010] [001] Magnitud
1 1.33 133 -2.94 3.49 -2.50  2.22 0.3 3.40
2 -220 086 144 2.76 1.01 1.01 -2.17 2.60
3 1.34  1.34 -2.93 3.49 -2.08 1.05 1.08 2.57
4 -2.11  1.056 1.10 2.61 1.04  1.03 -2.20 2.64
) 1.06 1.06 -2.27 2.72 -2.11  1.05 1.09 2.60
6 -2.14  1.10 1.06 2.63 1.04 1.04 -2.16 2.61
7 1.03 1.03 -2.17 2.61 -2.14  1.08 1.07 2.62
8 -2.14  1.08 1.08 2.63 1.05 1.05 -2.16 2.62
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El comportamiento magnético en la superficie se debe a que los atomos superficiales
tienen un menor niimero de coordinacion, es decir, menor cantidad de vecinos inmediatos.
Esto induce un cambio en las fuerzas de los dtomos de la superficie con respecto a las
fuerzas dentro del material. Por consiguiente, la estructura tiende a modificar sus momentos
magnéticos para estabilizarse en presencia de estas fuerzas. En general, se observé un

aumento de magnitud y un cambio de direcciéon en los momentos magnéticos superficiales.

6.3. Heteroestructura de IrMng3/Fe

El sistema IrMng/Fe ha sido obtenido experimentalmente a través de crecimiento epi-
taxial por haces moleculares, y sus propiedades de anisotropia de intercambio fueron
investigadas con magnetometria de muestra vibracional. [17] Sin embargo, es imposible
determinar experimentalmente el acoplamiento magnético exacto de cada atomo en la in-
terfase. En esta seccion, se obtuvieron las configuraciones mas estables de la heteroestruc-
tura. Posteriormente, se describi6 y analiz6 el arreglo atémico y acoplamiento magnético
de cada atomo en la interfase. Los resultados no sélo replican los datos experimentales,
sino que se lograron determinar tendencias generales del sistema que proveen un posible
mecanismo que describe la anisotropia de intercambio en interfases con magnetismo no-
colineal /colineal. Ademas, se encontr6 una dependencia entre la anisotropia de intercambio

y la cantidad de interacciones Mn-Fe en la interfase.

6.3.1. Estabilidad Termodinamica

Tras haber obtenido y caracterizado las superficies energéticamente favorables de IrMnjs, se
analiz6 la estabilidad termodinédmica de cuatro de estas estructuras al acoplarlas con una
superficie de Fe BCC magnetizada en direccion [00-1]. Este analisis se realizo a través del
formalismo de energias de formacion de interfases basado en el trabajo de Liu, et. al [42] y
adaptandolo para la heteroestructura de IrMngz/Fe (ver Apéndice B). Se evaluo la energia
total de las heteroestructuras con las siguientes terminaciones: IrMn-b2 limpia, MnMn-b2
limpia, IrMn-b2 con sustitucion de Ir/Fe e IrMn-b2 con vacancias de Ir. Los resultados se

presentan en la Figura 6.5.
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Figura 6.5: Planos resultantes del analisis de energia de formaciéon de interfase para la
heteroestructura L1,-IrMns /Fe. El eje Ay, Mng €sté definido desde condiciones condiciones
ricas en Ir y pobres en Mn (—AH/), hasta condiciones ricas en Mn y pobres en Ir (AHjy).
El eje Appe esta definido desde condiciones ricas en Fe (cero), hasta condiciones pobres

en Fe (—E.op).
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Las diferencias energéticas son sutiles; por lo tanto, se generaron proyecciones 2D de
los planos de estabilidad para mejor visualizacion de las energias de formacion de interfase.
Las proyecciones se presentan en la Figura 6.6.

Las Figuras 6.6a y 6.6b muestran las lineas de energia de formacion de interfase en
condiciones ricas en Fe y pobres en Fe, respectivamente. Aqui se observa que, en la mayor
parte de las condiciones de sintesis, el sistema IrMn-b2 tiene mayor estabilidad. La ex-
cepcion es cerca del limite de condiciones ricas en Mn, donde el sistema con terminaciéon
MnMn-b2 minimiza la energia. Ademas, se observa que la diferencia de energia entre las
terminaciones estables es muy pequena, lo cual indica que es probable la formacion de
ambas terminaciones de interfase: IrMn y MnMn. Este resultado explica los datos experi-
mentales de Kohn, et. al. [17], quienes sintetizaron bicapas epitaxiales de L1s-IrMng/Fe de
alta calidad y consistentemente encontraron las capas terminales IrMn y MnMn alternantes
en la misma muestra y sin control sobre la terminacién de interfase.

Las Figuras 6.6c y 6.6d muestran las lineas de energia de formaciéon de interfase en
condiciones ricas en Ir/pobres en Mn y ricas en Mn/pobres en Ir, respectivamente. Se
observa que las interfases presentan mayor estabilidad en condiciones ricas en Fe (Appe =
0). Ademas, las estructuras de interfase con sustituciones de Fe y vacancias de Ir son
las menos favorables para la heteroestructura de IrMng/Fe. La baja estabilidad de la
estructura con sustituciones de hierro esté en buen acuerdo con el trabajo experimental de
Kohn, et. al. [17], quienes observaron una difusién de atomos insignificante entre las capas
de IrMn3 y Fe cerca de la interfase.

La Figura 6.6e es una proyeccion de los planos 3D sobre el eje x-y. A pesar de que se
graficaron cuatro planos 3D, este diagrama de estabilidad 2D permite visualizar exclusiva-
mente los planos mas estables. A través del diagrama, se pueden analizar las condiciones
de crecimiento necesarias para sintetizar las diferentes terminaciones, y los rangos donde
es méas probable su sintesis. Se observa que las terminaciones de interfase IrMn y MnMn
son las tnicas que minimizan la energia de formacion. La interfase IrMn es estable en un
amplio rango de potenciales quimicos incluyendo condiciones ricas en Ir/pobres en Mn y
condiciones moderadas de Ir y Mn, y a lo largo de todas las condiciones de crecimiento

de Fe. Por otro lado, la interfase MnMn presenta alta estabilidad en un rango angosto de
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Figura 6.6: Proyecciones del analisis de energias de formacién de interfase para el sistema
IrMn;s/Fe. a-d) Proyecciones 2D de los planos 3D a diferentes condiciones de crecimiento.
e) Proyeccion sobre el eje x-y (diagrama de estabilidad).
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condiciones de crecimiento, cerca del limite derecho, con condiciones ricas en Mn y pobres
en Ir. Por lo tanto, es mas probable sintetizar la terminaciéon IrMn en condiciones ricas en
Ir, mientras que las condiciones ricas en Mn permiten formar la terminacion MnMn. Este
crecimiento selectivo puede ser utilizado para controlar la capa terminal de la interfase, lo
cual permite acceder a propiedades especificas en este material.

Con este analisis se identifico que las dos configuraciones més favorables en la hete-
roestructura L1,-IrMn3 /Fe son la terminada en IrMn para un amplio rango de condiciones
de sintesis, y la terminada en MnMn para un rango limitado de potenciales quimicos,
con condiciones ricas en Mn y pobres en Ir. Ademas, se identifico6 que tener condiciones
de crecimiento ricas en hierro es un factor critico para la formacién de la interfase. Fi-
nalmente, se observd que las estructuras con defectos son energéticamente desfavorables
comparadas con las terminaciones limpias de IrMn y MnMn. Los resultados concuerdan

con observaciones experimentales de la heteroestructura.

6.3.2. Descripciéon Estructural

Con el anélisis de energias de formacion de interfase, se encontraron dos modelos estables
de la heteroestructura en diferentes condiciones de crecimiento, éstos se muestran en la
Figura 6.7a. Los pardmetros estructurales se obtuvieron a través de una optimizacion
completa de las posiciones atémicas y momentos magnéticos. Los dtomos de interés estan
numerados en la figura, y sus distancias de enlace se presentan en la Tabla 6.4.

Para la terminacion IrMn, se observa una elongacion la estructura en los atomos 1-3,
seguida de una distancia interatomica de 2.45 A en el interior del bloque de Fe y una
distancia ligeramente elongada de 2.46 A en las capas adyacentes a la interfase (Atomos
6-7). Las distancias interatomicas del bloque de Fe en la heteroestructura son consistentes
con la superficie de Fe por si sola, la cual presenta distancias de 2.44-2.45 A en el interior
del material. Para esta terminacion, hay dos tipos de enlaces en la interfase: Fe-Mn e Ir-
Mn, los cuales corresponden a las distancias 7-8a y 7-8b, respectivamente. Los enlaces de
la interfase tienen una distancia intermedia entre los enlaces Fe-Fe e Ir-Mn; por lo tanto,

se presenta una transicion estructural suave entre el bloque de Fe y el bloque de IrMnj.
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Después de la interfase, los atomos 8-14 preservan la estructura en bulto de L1s-IrMnsg,
con una ligera elongacion de 0.01 A.

De manera similar, las primeras capas (dtomos 1-2) de la terminacion MnMn presentan
una elongacion, seguida de una distancia interatomica de 2.45 A en el interior del bloque
de Fe. En este caso, hay mayor desorden alrededor de la interfase: en las capas 5-6 las
distancias Fe-Fe presentan una elongacion (2.56 A ) y las capas 6-7 sufren una contraccion
(2.53 A), seguida inmediatamente por la interfase la cual presenta una distancia Fe-Mn
de 2.50 A . Nuevamente, la distancia de la interfase es un intermedio entre las distancias
Fe-Fe e Ir-Mn, lo cual resulta en una transiciéon suave entre los dos bloques. Finalmente,
las distancias interatémicas en la region interna del bloque de IrMnj son consistentes con

la estructura en bulto.
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Figura 6.7: Modelos estables de la heteroestructura IrMns/Fe. a) Estructuras con termi-
naciéon IrMn y MnMn. Los atomos de interés estan numerados 1-14 en cada estructura.
b) Comparacion entre la estructural terminal IrMn y datos de HR-TEM. La microscopia
experimental fue obtenida y proporcionada por el prof. Amit Kohn y se presenta en la
publicacion de la referencia [17]. Los ejes representan las direcciones [100], [010] y [001] de
la estructura cristalina de IrMng, que son equivalentes a las direcciones [1-10], [110] y [001]
de la estructura cristalina de Fe.
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Una observacion interesante es que las distancias interatéomicas en los planos a-b cerca
de la interfase son de 2.71 A, tanto para el bloque de Fe como para el bloque de IrMns. Esto
permite una transiciéon consistente entre las dos estructuras, contribuyendo a la alta estabi-
lidad de las terminaciones IrMn y MnMn. Este es un punto clave, el cual se vuelve aparente
en la Figura 6.7b, donde se muestra una comparacion entre la estructura computacional
optimizada (terminacién IrMn) y una microscopia HR-TEM de la bicapa L1ls-IrMng/Fe.
Los calculos realizados reproducen exitosamente los datos experimentales de la interfase.
Ambas estructuras (tedrica y experimental) muestran una transiciéon uniforme entre los
bloques de IrMnj3 y Fe, asi como una buena concordancia en los parametros de red del
plano a-b alrededor de la interfase. Esto comprueba la validez de los calculos realizados

para predecir la heteroestructura L1y-IrMnjs/Fe.

Tabla 6.4: Parametros de red optimizados para las dos terminaciones estables de la interfase
IrMnj3/Fe. Los dtomos a describir se presentan en la Figura 6.7

Terminaciéon IrMn-b2 Terminacion MnMn-b2
Atomos enlazantes Distancia (A) | Atomos enlazantes Distancia (A)
1-2 2.48 1-2 2.48
2-3 2.46 2-3 2.45
3-4 2.45 3-4 2.45
4-5 2.45 4-5 2.44
5-6 2.46 5-6 2.46
6-7 2.46 6-7 2.43
7-8a 2.56
7-8b 2.57 -8 2:50
8-9 2.62 8-9 2.60
9-10 2.61 9-10 2.61
10-11 2.62 10-11 2.60
11-12 2.62 11-12 2.61
12-13 2.62 12-13 2.60
13-14 2.62 13-14 2.61

6.3.3. Propiedades Magnéticas

En esta tultima subseccion, se analizan las propiedades magnéticas del sistema IrMng/Fe.
Primero, se investigaron las propiedades de anisotropia de intercambio para las dos con-

figuraciones méas estables. Se siguié una metodologia comparativa propuesta por Dong,
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et. al. [43] para medir tedricamente la anisotropia de intecambio en la heteroestructura.
En este analisis, se calcularon las energias totales para diferentes magnetizaciones de la
heteroestructura a través de calculos de autoconsistencia (SCF). Se designé la estructura
magnética b2 para el bloque de IrMnj y esta configuracion se mantuvo constante en todos
los calculos; por otro lado, se varid la magnetizacion del bloque de hierro. Primero, se
coloco el bloque de hierro en tres magnetizacioens iniciales en direcciones: Fe[100], Fe[001]
y Fe|110]. Posteriormente, estas magnetizaciones se giraron 180°, es decir, en las direccio-
nes Fe[-100], Fe|00-1] y Fe[-1-10] y se corrieron calculos SCF con los mismos parametros
computacionales que en los cédlculos previos. Las energias totales fueron analizadas a tra-
vés de una comparacion de pares con espines en direcciones opuestas, como se muestra en
la Tabla 6.5. La diferencia de energia (AFE) entre dichos pares permite investigar la Al

intrinseca del sistema, donde mayor AFE indica mayor anisotropia.

Tabla 6.5: Energias totales y diferencias energéticas para estructuras con espines opuestos
de los calculos SCF de la heteroestructura IrMns/Fe.

Direcciéon Momentos Terminaciéon IrMn Terminacién MnMn
Magnéticos Fe Energia Total (V) AFE (meV) Energia Total (V) AFE (meV)
Fef 100 wosets P2 e %
Felo.1 S0 5 logus 59
LA B

En buen acuerdo con las medidas de histéresis experimentales del sistema IrMng /Fe [17],
los resultados obtenidos indican que la Al es mayor al magnetizar en la direccion Fe[100]
(eje facil del hierro), comparada con la magnetizacion en direccion [110] (eje dificil menor
del hierro). Ademaés, surgié un valor intermedio de Al cuando se magnetizo el bloque de
Fe en la direccion Fe[001], el cual no ha sido investigado experimentalmente.

A través de los resultados mostrados en la Tabla 6.5, se observa que —en general—
la terminacion MnMn presenta mayores diferencias de energia; por lo tanto, mayor aniso-
tropia de intercambio que la terminacién IrMn. Estudios previos hechos por Szunyogh, et.
al. demostraron que la anisotropia magnética de la heteroestructura IrMng/Co esta fuer-

temente influenciada por interacciones Dzyaloshinskii-Moriya en la interfase. Atn més,
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Yanes, et. al. descubrieron que las interacciones DM entre Mn y Co son contribuciones
clave para la Al en la interfase. Como se menciond previamente, en la heteroestructura
IrMnts3/Fe se observa mayor anisotropia de intercambio para la estructura MnMn, la cual
tiene méas atomos de Mn en la vecindad inmediata del bloque de hierro comparada con la
terminacion IrMn. Por lo tanto, se observa una relacion directa entre la cantidad de inter-
acciones Mn-Fe y la intensidad de la Al. Este descubrimiento podria llevar a sintonizar la
anisotropia de interacmbio a través del control de la estructura terminal, sin la necesidad
de introducir defectos [44], cambiar el grosor de las capas [44, 45| o modificar la morfologia
de la muestra [46].

La anisotropia de intercambio toma lugar cuando se acopla un material FM y uno AF.
Por lo tanto, es esencial caracterizar el magnetismo cerca de la junta entre los dos mate-
riales. Experimentalmente, no hay métodos que hagan posible la mediciéon directa de los
momentos magnéticos en cada atomo de la interfase; sin embargo, esta informacion puede
ser obtenida a través de simulaciones computacionales. Con el fin de comprender mejor el
acoplamiento magnético complejo de estas estructuras de interfase, se graficaron los mo-
mentos magnéticos en la heteroestructura L1s-IrMngz/Fe. Ademaés, se graficé la magnitud
de los momentos magnéticos alrededor de la interfase. Como ejemplo, se muestran las ter-
minaciones [IrMn y MnMn con el bloque de Fe magnetizado inicialmente en las direcciones
Fe[100] y Fe[-100] (ver Figura 6.8). Los datos de acoplamiento magnético para las demés
magnetizaciones del hierro se proporcionan en las Figuras C.1 y C.2 del Apéndice C.

De la Figura 6.8a, se observa que el acoplamiento magnético cerca de la interfase
tiene poca repercusion sobre la configuracion AF T1 del IrMng. Sin embargo, las primeras
capas de Fe cerca de la interfase sufren una fuerte modificacion. Esta modificacion puede
ser observada también en los momentos magnéticos cerca de la interfase (Figura 6.8b).
Los momentos magnéticos del IrMnjs presentan una magnitud de ~ 2.6up en la region
interior del bloque, con un valor ligeramente menor cerca de la interfase. Por otro lado,
las magnitudes de los espines en la capa de hierro estan fuertemente influenciadas por el
bloque de IrMnjs, y presentan valores muy variables: desde ~ 1.75up cerca de la interfase,

hasta ~ 2.8up en la superficie.
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Figura 6.8: Acoplamiento magnético de la interfase L1,-IrMng/Fe con el bloque de Fe
inicialmente magnetizacdo en las direcciones Fe[100] y Fe [-100]. a) De izquierda a de-
recha: terminacion IrMn-b2 con magnetizacion inicial Fe[100], terminacion IrMn-b2 con
magnetizacion inicial Fe[-100], terminacion MnMn-b2 con magnetizacion inicial Fe[100],
terminacion MnMn-b2 con magnetizacion inicial Fe[-100]|. Los ejes representan las direc-
ciones [100], [010] y [001] de la estructura cristalina de IrMns, que son son equivalentes
a las direcciones [1-10], [110] y [001] de la estructura cristalina de Fe. Los &dtomos en la
vecindad inmediata de la interfase estdn marcados por un rectdngulo rojo. b) Momen-
tos magnéticos para las terminaciones IrMn (superior) y MnMn (inferior) en cada capa
atomica. La interfase se marca con una linea punteada.
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Los momentos magnéticos de hierro cerca de la interfase tienden a alinearse de forma
que se oponen a los momentos magnéticos de IrMng; por lo que, en general, se mantiene
el orden AF en la junta. En algunas configuraciones, los momentos de Fe imitan la estruc-
tura antiferromagnética triangular T1. Con el fin de analizar més a fondo el acoplamiento
magnético en la interfase, se cuantifico la cantidad de desviaciéon entre los momentos mag-
néticos de Fe en la interfase y la estructura magnética T1 del bulto. Para la terminaciéon
IrMn se seleccioné un atomo de Mn y dos atomos de Fe alrededor de la interfase. Por otro
lado, para la terminacion MnMn se seleccionaron tres atomos de hierro justo por encima
de la interfase. Los atomos de interés se marcan numéricamente del 1 al 3 en la Figura
6.8a. Posteriormente, se promediaron los valores de desviacion de los tres atomos en cada
configuracion para obtener la diferencia angular media (DAM). Aqui, una menor DAM
indica mejor empate con la estructura magnética T1. Los valores de DAM para todas las

configuraciones se muestran en la Tabla 6.6.

Tabla 6.6: Diferencia angular media entre la estructura magnética T1 en bulto y los mo-
mentos de IrMns/Fe cerca de la interfase.

Diferencia Angular Media

Magnetizacion Inicial de Fe IrMn termination MnMn termination

Fe[100] 0.66 1.27
Fe[-100] 0.52 0.46
Fe[001] 1.00 0.45
Fe[00-1] 0.30 0.84
Fe[110] 0.75 0.70
Fe[-1-10] 0.61 0.59

Las diferencias angulares medias de la magnetizacién Fe[100] son 0.66 y 1.27 para las
terminaciones IrMn y MnMn, respectivamente. En comparacion, las DAMs de la magne-
tizacion Fe[-100] son 0.52 y 0.46 para las terminaciones IrMn y MnMn, respectivamente.
Estos valores indican que las heteroestructuras con magnetizacion Fe[-100] presentan mejor
empate con la estructura T1. Asimismo, de la Tabla 6.5, se observa que la magnetizacion
Fe[-100] presenta mayor estabilidad que la magnetizacion Fe[100]. De hecho, se encuentra
una tendencia general para este sistema, donde el orden AF esta directamente relacionado

a la estabilidad de la heteroestructura, i.e., las estructuras donde los atomos de Fe empatan
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mejor con el orden AF T1 cerca de la interfase son més estables que su configuracién con
espin invertido.

Debido a la naturaleza no-colineal del sistema IrMngs, al magnetizar el bloque de hierro
en direcciones opuestas siempre hay una discrepancia en el orden AF en la interfase. Esto
lleva a una diferencia de energia entre las dos magnetizaciones, donde una presenta mayor
estabilidad que la otra; por lo tanto, este es un posible mecanismo para la Al en sistemas no-
colineales. Més atn, los resultados obtenidos sobre la relacion entre orden AF y estabilidad
estan en buen acuerdo con resultados previos en heteroestructuras con anisotropia de
intercambio que contienen Mn [47, 48|, donde se demostré que las configuraciones mas

estables presentan acoplamiento antiferromagnético en la interfase.
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Conclusiones

En el presente trabajo, se presenté un analisis completo de la estabilidad, estructura y
arreglo magnético de la superficie L1,-IrMn3 y la heteroestructura L1s-IrMng/Fe. Se en-
contré que el arreglo magnético mas estable para la superficie e interfase es la estructura
antiferromagnética T1-b2. Ademés, hay dos estructuras atéomicas que minimizan la ener-
gia del sistema: IrMn en un amplio rango de potenciales quimicos y MnMn en un rango
limitado de condiciones de crecimiento, cerca del limite rico en Mn y pobre en Ir. Estructu-
ralmente, se describieron las distancias de enlace de la superficie e interfase, y se replicaron
exitosamente resultados experimentales sobre la formacion de la interfase.

Se investigaron las propiedades de anisotropia de intercambio en la heteroestructura a
través de un analsis comparativo, con el cual se encontré6 mayor intensidad de anisotropia
de intercambio para la terminacion MnMn comparada con la terminacién IrMn. Esto indica
que las interacciones Mn-Fe en la interfase juegan un papel importante en la anisotropia
de intercambio de este sistema. Ademas, se observo que la sintesis en condiciones ricas en
Mn promueve la formacion de la terminacion MnMn, lo cual propicia mayor anisotropia de
intercambio. Este resultado puede llevar a un nuevo método para sintonizar la anisotropia
de intercambio a través del control de la estructura terminal. Finalmente, se describi6
el acoplamiento magnético complejo —previamente desconocido— de la heteroestructura
IrMns/Fe. Se descubrié una relacion entre la estabilidad y el orden antiferromagnético

en la interfase. Esta relacion proporciona un posible mecanismo para la aparicion de la

43
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anisotropia de intercambio en sistemas magnéticos no-colineales. Dicho mecanismo esta en

buen acuerdo con resultados previos en heteroestructuras que involucran especies de Mn.



Apéndice A

Formalismo de Energia de Formaciéon de

Superficie

A.1. Superficie de IrMn;j

Debido a que la estequiometria de las superficies de IrMnj es diferente para cada termina-
cion, no se puede comparar directamente la energia total de las estructuras. Por lo tanto,
se propone el siguiente formalismo de energia de formacion de superficies. Para el IrMnj,

la energia de formacion de superficie (07,1ny) se puede expresar con tres componentes:

1
U]rMn3 - Z( ;icjl\ljjng — NpMnMMn — nlrﬂ']r) (A]')

donde n; y p; son el nimero de atomos y el potencial quimico para la i-ésima espe-
cie, respectivamente. Los potenciales quimicos estan relacionados con la mobilidad de las
particulas en un sistema. Cuando dos fases entran en contacto, si existe una diferencia de
potenciales quimicos, ocurre una transferencia de masa desde regiones con alto potencial
quimico hacia regiones con bajo potencial quimico, y el equilibrio se logra cuando los po-
tenciales quimicos son iguales [49]. Ademés, A es el area de la superficie y E3l4b , s la

energia de la superficie obtenida directamente del calculo DFT.

45



APENDICE A. FORMALISMO DE ENERGIA DE FORMACION DE SUPERFICIE46

En este caso, se asume que el IrMns en bulto y las superficies de IrMnjs estan en
equilibrio. Esta suposicion implica que el potencial quimico del IrMns en bulto quede

definido como:

M?Zé\lj[n?) Hrr + 3MMn (AQ)

Ademés, se introduce una variable Apz.army que permite analizar la energfa de for-
macion en diferentes condiciones de sintesis. En este caso, se define Ay, Mng de manera

que

AMITMH?) = 3l1'Mn - Mir- (AS)

Con el fin de asegurar la estabilidad del IrMng, los potenciales quimicos quedan acota-

bulk ) ( bulk

prr < p7e®). Por otro lado, se debe tomar en cuenta la entalpia

dos por (B < 3u3}

de formacion del IrMns en bulto, que se puede escribir como:

bulk bulk bulk
AH - :uIr + 3# MIrMn3 (A4)
Con los calculos realizados, se encontraron los valores para pul“* = —8.865 eV, pufulk =

—-9.013 eV y ul}%\]}n?’ —37.195 eV, por lo tanto AHy = 1.29 eV.
Por otro lado, a partir de A.2 y A.3, se pueden redefinir las expresiones de iy, v fiym

en términos de Apuy, Mng"

1 U
ILLIT 2 (/’Ll}ré\’}ng AIMIT’MTLg) (A5)
1

Estas definiciones se sustituyen en la ecuacion A.1 y, al reordenar los términos, queda:

1 e 1 nam . L nam
UIrMn3:Z{E17l~]\l}[n3 2( 3 +n IT‘)#?ré\lj[ng)_ﬁ( 3 _nlr)A,uIrMng)—nFeﬂFe} (A7)
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Esta forma de definir la energia de formacién de superficie permite simplificar el pro-
blema que inicialmente era de tres dimensiones, a uno de dos dimensiones. El parametro
Ay, Mng corresponde a las diferentes condiciones de sintesis y esta acotado por la siguiente

desigualdad:

—AHf S AﬂIrMng S AHf (A8)

Asi, se puede graficar la energia de formacion de superficie desde condiciones ricas en

Ir y pobres en Mn (3puam — prr — AHy), hasta condiciones ricas en Mn y pobres en Ir
(3:uMn — HiIr + AHf)

A.2. Superficie de Fe

Para poder evaluar la formacion de la interfase IrMns /Fe, se requiere analizar el crecimiento
en condiciones variables de hierro. Por lo tanto, se puede definir un formalismo similar al
presentado en el apéndice A.1 para evaluar la formacion de hierro en distintas condiciones
de sintesis.

En la superficie de hierro se presenta tinicamente una fase, de modo que la energia de

formacion de superficie para hierro se puede expresar con la siguiente ecuacion:

1 sta
OFe = ﬂ(EFleb —npeApire) (A.9)

Donde A es el area de la superficie y el 2 viene de tener dos terminaciones idénticas
(arriba y abajo) a tomar en cuenta. E5% es la energfa total de la superficie obtenida por
DFT, nge es el nimero de atomos de hierro definidos y Aup. toma valores desde pip.
(condiciones ricas en hierro), hasta pup, — E$2" (condiciones pobres en hierro).

El valor %" es la energia de cohesién del hierro, que corresponde a la diferencia entre
la energia de un atomo del bulto y la energia de un atomo libre. La energia de cohesion
calculada fue de 5.146 €V, que concuerda con los célculos obtenidos por Stern (5.85 4 2.72

V). [50]



Apéndice B

Formalismo de Energia de Formaciéon de

Interfases

La energia total de la heteroestructura se puede dividir en los siguientes factores:
E?:g/[nS/Fe = (nlrﬂh‘ + nMnluMn) + NFellFe + Al + AJF@ (Bl)

Donde A es el area del bloque, I' es la energia de formacion de la interfase, op. es la
energia de formacion de la estructura de hierro (ver apéndice A2) y los factores n; y u;
son el nimero de atomos y potencial quimico de cada especie en el bloque. Lo siguiente
es introducir un factor AE que relaciona la energia total de la heteroestructura con las

energias de cada superficie por separado:

AE = E?f}gwn:i/Fe - (EITMn3 + EFe) (BQ)

Donde las energias totales de cada superficie estan dadas por:

EIrMn3 = Nppfbrr + MM frn + AO_IrMn;; (B3)
y
EFe = NFeflFe 1 QAUFG (B4>
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APENDICE B. FORMALISMO DE ENERGIA DE FORMACION DE INTERFASES49

Los términos oy.prmy ¥ 0re se encuentran definidos en los apéndices Al y A2. Cabe
mencionar que el término Aor.am, en la ecuacion B3 no se multiplica por dos, pues la
superficie exterior de IrMnj es constante para ambas terminaciones estructurales. Esta es
la misma razoén por la cual no se toma en cuenta la superficie exterior en la ecuacion Bl.

A partir de las ecuaciones B1-B4, podemos expresar la energia de formacién de interfase
en términos de AFE:

AFE

FZT‘l_O_]rMng,"_O-Fe (B5)

donde se puede variar el pardmetro Agig.prngy para condiciones ricas /pobres de Ir/Mn,
y el pardametro App. para condiciones ricas/pobres de Fe. El grafico obtenido es un plano
en tres dimensiones, donde los ejes x e y representan la variaciéon de las condiciones de
sintesis, es decir, Apy, Mng Y Apre, mientras que el eje z representa la energia de formacion

de la interfase.
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Propiedades Magnéticas de la
Heteroestructura L1o-IrMng/Fe
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Figura C.1: Acoplamiento magnético de la interfase L1y-IrMns/Fe con el bloque de Fe
inicialmente magnetizado en las direcciones Fe[001] y Fe [00-1]. a) De izquierda a de-
recha: terminacion IrMn-b2 con magnetizacion inicial Fe[001], terminacion IrMn-b2 con
magnetizacion inicial Fe[00-1], terminacion MnMn-b2 con magnetizacion inicial Fe[001],
terminacion MnMn-b2 con magnetizacion inicial Fe|00-1]. Los ejes representan las direc-
ciones [100], [010] y [001] de la estructura cristalina de IrMns, que son son equivalentes
a las direcciones [1-10], [110] y [001] de la estructura cristalina de Fe. Los atomos en la
vecindad inmediata de la interfase estdn marcados por un rectangulo rojo. b) Momen-
tos magnéticos para las terminaciones IrMn (superior) y MnMn (inferior) en cada capa
atomica. La interfase se marca con una linea punteada.
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Figura C.2: Acoplamiento magnético de la interfase L1y-IrMns/Fe con el bloque de Fe
inicialmente magnetizacdo en las direcciones Fe[110| y Fe [-1-10]. a) De izquierda a de-
recha: terminacion IrMn-b2 con magnetizacion inicial Fe[110], terminacion IrMn-b2 con
magnetizacion inicial Fe[-1-10], terminacion MnMn-b2 con magnetizacion inicial Fe[110],
terminacion MnMn-b2 con magnetizacion inicial Fe[-1-10]. Los ejes representan las direc-
ciones [100], [010] y [001] de la estructura cristalina de IrMns, que son son equivalentes
a las direcciones [1-10], [110] y [001] de la estructura cristalina de Fe. Los atomos en la
vecindad inmediata de la interfase estdn marcados por un rectangulo rojo. b) Momen-
tos magnéticos para las terminaciones IrMn (superior) y MnMn (inferior) en cada capa
atomica. La interfase se marca con una linea punteada.
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