Cartografia de las transiciones electronicas en cristales ferromagnéticos
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El conocimiento de las transiciones electronicas posibles entre estados de un sistema,
dentro del marco de la mecédnica cudntica, es fundamental para poder comprender las
propiedades del sistema y su respuesta a un estimulo exterior. En este trabajo estudiamos
los ‘mapas’ de las transiciones de intercambio posibles entre estados electrénicos en un
modelo de cristal ferromagnético, tomando en cuenta las transiciones de Stoner, con
inversion del spin electrénico, y las transiciones sin inversion de spin. Estos mapas ponen
en evidencia el origen de la estructura de la respuesta del material cuando sometido a un
andlisis de espectroscopia electrénica.

Palabras clave: Transiciones de Stoner; Espectroscopia electrénica; ferromagnetismo

itinerante.

1. Introduccion

La estructura electrénica de un material juega un papel sumamente importante en determinar muchas de
sus propiedades. Podemos citar, e.g. la resistividad, la reflectividad, la conductividad térmica, la
susceptibilidad, y otras de gran interés practico. Por esta razon es que una las primeras tareas al estudiar
un material es tratar de determinar tedrica y experimentalmente su estructura electrénica. Desde el punto
de vista tedrico, existen hoy en dia métodos sofisticados como FPLAPW (Full Potential Linear

Augmented Plane Wave) o FPLMTO (Full Potential Linear Muffin-Tin Orbital), utilizando ambos



resultados de la teorfa de la funcional de densidad. Desde el punto de vista experimental, existe una serie
de métodos que se utilizan segtin el material que se desea estudiar. Se tiene, por ejemplo, la fotoemision,

uno de los primeros, y la difusién de muones, uno de los més recientes.

Entre los materiales més estudiados por su utilidad en la tecnologia de informacién de hoy, estdn los
materiales de ferromagnetismo itinerante. Los ejemplos mds comunes de este tipo de material son los
metales de transicién Fe, Ni y Co. La gran diferencia entre éstos y otros materiales radica en que en ellos
los niveles de energia electrénicos no presentan degeneracién de spin. Este es precisamente el origen de
su ferromagnetismo. En efecto, en los materiales ferromagnéticos existe una separacién entre los niveles
energéticos de los electrones con spin en un sentido y los electrones con spin opuesto, separacién
conocida como la separacién de intercambio. Debido a esta separacidn, los niveles energéticos con un
sentido de spin estdn en general por debajo los de sus semejantes de spin inverso, y por consiguiente mas
poblados. El hecho que los electrones en el material presentan un sentido preferencial de spin le confiere

propiedades magnéticas por el momento magnético asociado al spin electrénico.

No es de extrafiar, entonces, que uno de los métodos més utilizados en los dltimos afios en el estudio de
materiales ferromagnéticos trata de distinguir entre electrones con spin opuesto. Se trata de la
espectroscopia SPEELS, del inglés Spin-Polarised Electron Energy Loss Spectroscopy. Este método
consiste en enviar un electron de spin conocido sobre una muestra de material y en recoger el electrén
difundido, midiendo su energia, cantidad de movimiento y spin. Si el spin del electrén recogido es
diferente al del electrén incidente, se dice que ha habido una difusién con ‘inversién de spin’. En
realidad, este nombre se presta a confusién porque lo que ocurre en realidad es que le electrén incidente
se queda en el material en un estado vacio con spin apropiado y el electrén recogido viene de un estado
ocupado de spin opuesto. Mds correctamente se habla de difusién con intercambio. Por otra parte, si el

spin del electrén incidente y del electrén observado son iguales, puede haber ocurrido tanto una difusién



con intercambio, como una difusién ‘directa’, en la que el electrén incidente y el electron difundido son el

mismo.

Para interpretar los resultados de los métodos espectroscépicos, en general y no sélo en el caso de
SPEELS, es util determinar exactamente cudles estados ocupados y cudles estados libres pueden
intervenir en los que se llama la creacién de un par ‘electron-hueco’, es decir, el proceso por el cual un
electrén pasa a ocupar un estado vacio y otro (o el mismo) deja un estado ocupado. En este trabajo
estudiamos los ‘mapas’ de las transiciones posibles, tanto con intercambio como directas, de las parejas
posibles en funcidn de la energia de la pareja y de las bandas electrénicas a las que pertenecen. Este tipo
de andlisis ha demostrado ser util en la elucidacién de la fenomenologia de la espectroscopia SPEELS
aplicada a cristales ferromagnéticos [1]. En el presente estudio, hacemos un andlisis més detallado de la
dependencia de estos mapas respecto al dngulo de incidencia de los haces de electrones utilizados, asi
como de la faceta expuesta por los cristales. En la siguiente seccion se presenta el modelo que cristal
ferromagnético con el que se ha realizado el trabajo y la funcién respuesta del sistema que pone en
evidencia la utilidad de los mapas mencionados. El Seccién 3 se presentan los resultados principales de
este estudio. Finalmente, en la Seccion 4 se procede a comentar sobre los resultados del trabajo,

incluyendo algunas conclusiones.
2. Modelo de cristal ferromagnético y funcion respuesta

Los materiales ferromagnéticos como el Fe, Ni o Co presentan un magnetismo itinerante, debido a su
caracter metdlico. Por esta razén, los niveles electrénicos se describen bien por funciones de onda de

Bloch del tipo
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En esta ecuacién, N, es el nimero de iones en el cristal, n es el indice de banda, k el vector de onda y 77,
la funcién de spin. Escribimos las funciones de Wannier ¢, como combinaciones lineales de orbitales

atémicos @,
¢ﬂk (r) = anw (k)¢m (r> (2)

En nuestro modelo tomamos en cuenta solamente los orbitales 3d, que son los principales responsables
del magnetismo en los metales de transicidon que se quiere modelizar. Los coeficientes b,,, diagonalizan el
Hamiltoniano cristalino y estdn normalizados, de manera que definen una matriz unitaria. Para fijar
pardmetros, tomamos el caso del Fe. Los cinco orbitales 3d fueron determinados en base a la
aproximacién de Griffith [2] y la constante de red se fijé6 en a=2.87 A [3]. Definiendo aTnchomo el
operador de creacién de una particula en el estado de Bloch de vector de onda k y spin s en la banda n, el

Hamiltoniano de electrones independientes se escribe

Hy = €,(P)a)0d,pe 3)

mpo
donde las funciones &,(p) son las energias de banda paramagnéticas determinadas en el proceso de

diagonalizacién. Como Hamiltoniano de interaccién tomamos un modelo de Hubbard, a saber

HI = ;Uz z nmjo‘nm'j—d ’ (4)

mm’ jo
donde las sumas se realizan sobre indices orbitales m,m’, los iones j y el spin o. Es asi que tenemos una
repulsion de Coulomb U entre electrones de spin opuesto que se encuentran en el mismo i6n. En la base
de estados de Bloch, éste Hamiltoniano se escribe

l U 7 7 ’ /7
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donde hemos definido c,,,,(p,q)=2b1(P)bi(q).



La seccién eficaz de difusion de un electrén polarizado por un sistema de N electrones de electrones es

proporcional a la parte imaginaria de una funcién retardada, dada por [4]
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, (6)

donde E es la energia perdida, Q es el dngulo sélido, m la masa del electrén y = 1/kgT. La cantidad de
movimiento transferida en la colisiéon es q = p—ps, con p; y pr las cantidades de movimiento de los
electrones incidente y difundido, respectivamente, y definiciones similares para los spin 6; y o En el
presente caso, la funcién retardada se puede obtener por continuacién analitica de una funcién de

correlacién ¥ que, como se ha demostrado anteriormente [1], se divide en dos

MP

Zoo, (Pr@i®,)= oo (P4:10,)+ Xo (P4, i0,). (7)
El primer término es el que contiene las transiciones de Stoner, que son las que nos ocupan en este
articulo. El segundo término contiene todos los efectos a muchas particulas, en particular los modos
colectivos (ondas de spin). Tomando la continuacién analitica i@, — E+i7, el término de Stoner se

escribe
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En esta ecuacién, hemos introducido la probabilidad de ocupacién del estado nko; definida por fxs =

(aTnkc, a.xe ), y la energia de las particulas individuales modificada por la energia de intercambio
U
£o)=€,K)= D [0 ©)
N, 5

Es asi que, en nuestro modelo, las bandas con spin hacia arriba y spin hacia abajo estdn rigidamente

separadas por una cantidad A = U({n1) —(ny)), donde

_ L
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es el nimero medio por i6n de estados con spin ©:



En la Figura 1(a) podemos ver las bandas de energia electrénicas de nuestro modelo, con la separacién A
entre bandas con spin mayoritario y minoritario. El ancho de banda fue fijado a 4.7 eV, que corresponde
aproximadamente al ancho de banda de los electrones 3d en el Fe [5]. La separacién de bandas es de 2
eV. El nivel de Fermi fue determinado con la condicién de tener 6 electrones por célula unitaria. En la
Figura 1(b) podemos ver la densidad de estados electronicos para ambas orientaciones de spin. Se pueden
apreciar claramente las regiones enlace y anti-enlace, tipicas de los materiales BCC con niveles d
incompletos. Asi, los picos mds modestos corresponden a estados de simetria #,, y los picos elevados a
estados de simetria e,. Esto dltimos proveen de una gran cantidad de estados de spin opuesto a ambos

lados del nivel de Fermi.

FIG. 1. (a) Estructura de bandas de energia del Fe en nuestro modelo para vectores de onda a lo largo de
las direcciones de simetria principales. Las lineas continuas representan estados de spin mayoritario y las
lineas punteadas estados de spin minoritario. (b) Densidad de estados electrénicos del Fe en nuestro

modelo. La separacion de bandas es de 2 eV.

Las transiciones de Stoner posibles estdn determinadas por los ceros de la Eq. (8) y la ocupacién de los
estados involucrados en la transicion. Esto define lo que se conoce como densidad de estados de Stoner

(cf. siguiente seccidn). Estas transiciones estdn ponderados por un peso definido por
N, px .
W00k = """ D ok —p, ~K)d, (k ~K)d, , (k—q - K). (11)
K

Este término depende de las funciones de Wannier y de la interacciéon de Coulomb v entre el electréon
incidente y los electrones del cristal. La suma es sobre la red de vectores reciprocos. El papel de este
término en espectroscopia es muy importante y ha sido analizado en otro trabajo [1]. Como mencionado

en la introduccién, aqui nos concentraremos en la densidad de estados de Stoner.



3. Cartografia de los estados de Stoner

La densidad de estados de Stoner en funcidn de la energia perdida y de las bandas de energia involucradas

estd definida por
1
Ionn' (E) = Ni Z(fn'k—q-()' - fnko‘ )§(E + gn'—()' (k - q) - gno‘ (k))’ (12)
0 k

donde o 'es la funcién delta de Dirac. En los experimentos espectroscopicos mds comunes se emplea la
geometria siguiente [6]. El haz de electrones incidentes tiene una polarizacion opuesta a la de la muestra.
Luego, ésta expone la superficie (110) y el plano de difusién estd definido por la normal a la superficie
[110] y el eje [001]. Si denominamos u el eje perpendicular a la superficie, la cantidad de movimiento q
transferida en el proceso de difusién cominmente empleada en el andlisis de resultados experimentales se
escribe

q, = p;(cos@—send./1-E/E,),
g, =p;(sen@—cos6./1-E/E,),

donde @ es el angulo de incidencia. Esta cantidad de movimiento corresponde al caso en que el electron

(13)

incidente sufre primero una reflexion eldstica sobre la red y/o los electrones de la misma, para luego
sufrir una difusién ineldstica que dirige al electrén difundido en la direccién de observacién. Como se
mostrd en un anterior trabajo, existen otros dos procesos que contribuyen a la seccién eficaz con la misma
energia perdida e igual cantidad de movimiento transferida, a saber [7]

q, = p,(—cos@ +sen6./1-E/E,),
q, =—p;(cos@+sen6./1-E/E,), (14)

’

Qz = qz = qZ'
En el segundo caso, a diferencia del primero, la reflexion eldstica se produce después de la difusion

ineléstica. En el tercer caso tenemos un proceso de difusién ineldstica puro, es decir que la cantidad de



movimiento transferida corresponde enteramente al cambio de cantidad de movimiento de la particula
difundida. Un andlisis de la diferencia entre las contribuciones a la seccion eficaz total de los tres
procesos cae fuera del alcance de este trabajo. Sin embargo, podemos indicar que es dificil identificar

experimentalmente las tres contribuciones, por lo que s6lo se analiza la seccidn eficaz total.

En la Figura 2 presentamos los mapas de transiciones de Stoner posibles para diferentes dngulos de
incidencia. Los tres dngulos considerados son 45°, 60° y 75°, presentados en las Figuras 2(a), 2(b) y 2(c),
respectivamente. Las curvas de nivel son curvas de igual densidad de transiciones o estados de Stoner en
funcién de la energia absorbida por el par de Stoner y las bandas entre las que ocurri6 la transicién. La
energia del electrén incidente es de 22 eV, que corresponde a la energia utilizada experimentalmente en la
Ref. [6]. Lo primero que se observa es que se identifican exactamente las energias a las que se pueden
producir transiciones entre las diferentes bandas. Las curvas de nivel dependen de manera muy sensible
de la estructura de banda del material y constituyen en una ‘huella digital’ del mismo. Es asi que estos
mapas son ademds un instrumento util y eficaz para distinguir entre diferentes modelos o calculos de
estructura de banda y para validarlos, ya que estin ligados directamente a las observaciones
experimentales. Luego vemos que las regiones de transicion posibles son esencialmente las mismas en los
tres casos. S6lo cambian las alturas relativas. Es decir que el dngulo de incidencia no determina las
transiciones son posibles (que constituyen una propiedad del material), pero si su cantidad. Estos mapas
estdn directamente relacionados con uno de los trabajos mds importantes en este campo. Hace varios
afios, Abraham y Hopster [8] midieron el espectro SPEELS del Ni con una alta resolucidn para un dngulo
de incidencia de 55° y encontraron un umbral para las transiciones de Stoner alrededor de 65 meV.
Interpretaron su resultado en términos de la estructura de banda 3d del Ni a lo largo de la direccién /-X.
Un mapa de las transiciones de Stoner entre bandas d para ese angulo validaria o contestaria

inmediatamente esa interpretacion.



FIG. 2. Curvas de nivel de la densidad de transiciones de Stoner para un electrén incidente con una
energia de 22 eV para diferentes dngulos de incidencia respecto a la normal [110]. EI plano de difusién
estd dado por la normal y el eje [001]. Las transiciones posibles se identifican muy claramente, tanto en lo
que respecta a la energia como a las bandas involucradas. Los dngulos de incidencia son los indicados por

Hen cada caso.

Los célculos anteriores se realizaron para un haz de electrones incidentes sobre la superficie del cristal
dada por la normal [110]. Uno bien puede preguntarse cudl es la influencia de la simetria del cristal sobre
el espectro de incidencia, es decir, si se realiza una observacion sobre otras facetas del cristal. La Figura 3
hace una comparacién de los mapas de las transiciones de Stoner posibles para un cristal exponiendo tres
facetas distintas, a saber [110], [100] y [111]. Vemos nuevamente que la diferencia entre los diferentes
casos es relativamente leve. Como antes, esto se debe a que se toman en cuenta las transiciones posibles
entre todos los estados dentro de la zona de Brillouin. Por consiguiente los experimentos realizados sobre
diferentes facetas estudian las mismas transiciones. Es resultado es ttil, sin embargo, porque diferentes
facetas pueden ser mas o menos practicas desde el punto de vista experimental, e.g. el clivaje o la

magnetizacion pueden ser mas o menos simples de acuerdo a la direccién en el cristal.

FIG. 3. Curvas de nivel de la densidad de transiciones de Stoner posibles para un haz de electrones
incidente sobre tres facetas distintas de un cristal de Fe. El dngulo de incidencia es 60° en los tres casos y

la energia de incidencia de 22 eV. La faceta expuesta es la indicada por la normal en cada caso.

Finalmente, hemos considerado los mapas de transiciones de Stoner para un haz de electrones incidente
con una polarizacién igual a la de la muestra. Esto es de interés puesto que experimentalmente es la
denominada asimetria entre los espectros para haces polarizados paralela y antiparalelamente a la

magnetizacion del cristal que pone en evidencia el espectro de Stoner (ver, por ejemplo, [6,8]). En



general, se supone que el espectro en el caso de un electron mayoritario no presenta una estructura
especial y que esto sirve para eliminar las transiciones directas del espectro de Stoner (i.e. aquellas en las
que no existe intercambio, ver las obras citadas anteriormente). Por tanto, es importante analizar el mapa
de transiciones de Stoner en las que el electrén se encuentra en un estado mayoritario y el hueco en un
estado minoritario. En la Figura 4 presentamos las transiciones posibles en este caso para los mismos
dngulos de incidencia que en la Figura 2. El hecho de que las densidades de estado son bajas es
simplemente consecuencia de que existen muy pocos estados de spin mayoritario vacios (ver Fig. 1(b)).
Aparte de la ligera dependencia respecto al dngulo de incidencia, estas figuras nos muestran
esencialmente dos cosas. Primero, que las transiciones de Stoner en cuestién estdn concentradas en
energias bajas, alrededor de 0.5 eV y 1 eV, y comprenden sobre todo electrones en estados minoritarios
del tipo 1, (bandas 3d inferiores) y huecos en estados mayoritarios e, (bandas 3d superiores). A pesar de
que nuestro modelo es relativamente simple, explica muy bien los resultados experimentales de Venus y
Kirschner. [6] En efecto, en dicha referencia se puede observar que los espectros para diferentes dngulos
de incidencia en el caso de un electrén incidente mayoritario muestran sistematicamente un maximo
relativo en la seccion eficaz por debajo de 1 eV. Segundo, que las transiciones consideradas no
contribuyen al espectro en la regién del pico de Stoner, que en general se encuentra por encima de la
energia de separacion de bandas A [6,8] (2 eV en nuestro caso), y se limitan a bajas energias. Por
consiguiente, toda estructura alrededor y por encima de la energia A en el espectro se deberd a
transiciones sin inversion de spin. Esto es importante porque nos da una indicacién del grado de
polarizacién del haz de electrones incidente, un pardmetro que juega un papel fundamental en la

determinacion de la resolucién experimental.

FIG. 4. Curvas de nivel de la densidad de transiciones de Stoner para electrones con spin mayoritario con

una energia de 22 eV incidiendo sobre el cristal con diferentes dngulos respecto a la normal. Los dngulos



de incidencia son los indicados por @ en cada caso. Las bajas densidades reflejan el hecho que existen

muy pocos estados mayoritarios disponibles para una transicién de Stoner.

4. Comentarios y conclusiones

En este trabajo hemos estudiado los mapas de las transiciones de Stoner posibles en un modelo de cristal
ferromagnético. Aunque se emplearon pardmetros que corresponden al Fe, nuestros resultados son
cualitativos y se aplican a cualquier material que presente magnetismo itinerante. Es asi que un célculo
mdés preciso de los mapas de transiciones de Stoner, en base a modelos mas exactos de la estructura
electrénica de estos materiales, brindard informacién precisa para la interpretacién de los resultados
experimentales de espectroscopia SPEELS. Aqui es necesario indicar que la interpretacion final de las
observaciones experimentales deberd tomar en cuenta también el peso relativo de las diferentes
transiciones W, (ver las ecuaciones (8) y (11)). Como se ha demostrado en un trabajo anterior [1], estos
pesos reducen las transiciones importantes a un nimero relativamente pequefio de pares de bandas. De
esta manera se tiene la informacién no sélo de cudles transiciones son posibles, sino también de cudles
son las mds determinantes. Es en este sentido que los mapas de transiciones de Stoner posibles
constituyen un paso fundamental en el entendimiento e interpretacién de la espectroscopia SPEELS.
Podemos afiadir que nuestros resultados sugieren que para explotar a fondo la espectroscopia SPEELS se
requiere de una resolucién experimental bastante fina. Por ejemplo, la resolucidn actual de 400 meV de
Venus y Kirschner [6] es claramente insuficiente. Lamentablemente, no existen otros resultados
experimentales sobre el espectro de Stoner mas recientes en el caso del Fe. Kirschner y colaboradores
realizaron un trabajo mds recientemente en el que utilizan una resolucién de 80 meV, pero sélo se
concentraron en el estudio de las ondas de spin a baja energia. [9] En el caso del Ni existen los resultados
de Abraham y Hopster en los que utilizaron una alta resolucién de 25 meV, aunque la emplearon sélo

para estudiar una regién reducida del espectro. [8] Seria muy beneficioso si se pudiera emplear esta



resolucidon de manera sistemdtica en los experimentos SPEELS, tanto del Ni y el Fe, como del Co, que
atin no fue estudiado. Los mapas de transiciones de Stoner y la espectroscopia SPEELS son instrumentos
de investigacién de mucho potencial y que en el futuro podrdn contribuir a dar un paso més en la

comprension del magnetismo itinerante de los metales de transicion.
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