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Resumen

En este trabajo se presenta un estudio tedrico de propiedades magnéticas de cuatro
materiales bidimensionales: PtSes, PtSy, VSey v VS, por medio de calculos basados en
primeros principios. Los materiales compuestos con Platino (PtSey y PtS,) son siste-
mas no magnéticos pero que tienen un acople spin-6rbita considerable (x= 230 mel’)
y los materiales basados en Vanadio (VSes y VS,) son ferromagnéticos. Posteriormen-
te, ademas, se estudian el efectos que tienen, tanto la aplicacién de una deformacion
mecanica y la inclusién de una vacancia (Pt o V), en la actividad magnética de estos

materiales.

Por el lado experimental, una de las herramientas mas utilizadas para estudiar las
propiedades magnéticas de los materiales es el efecto Kerr magneto-6ptico, el cual esta
correlacionado con los cambios en la luz reflejada por la actividad magnética de un ma-
terial y que se refleja principalmente con los cambios en la polarizacién e intensidad de
la luz. Este fendmeno es utilizado principalmente para obtener la histéresis del material
ferromagnético y de la cual se puede medir la anisotropia magnética y los campos de
cohersién, principalmente. Mas atn, si el efecto Kerr se mide en funcién de la longi-
tud de onda del haz incidente, éste provee informacion valiosa acerca de los efectos del

campo magnético en la estructura electronica del material.

Dado la motivacion tedrica y experimental mencionadas, en este trabajo se presenta
ademas la implementacion de un sistema de espectroscopia de efecto Kerr magneto-
optico en configuracion longitudinal y se aplica en una pelicula de CoFeB depositada

en un substrato de SiOs.
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Abstract

In this work we present a theoretical study of some magnetic properties of four two-
dimensional materials: PtSey, PtSs, VSes and VS, by means of first-principles techni-
ques. Platinum-based materials (PtSe; and PtS;) are nominaly non-magnetic materials
but exhibit very large spin-orbit coupling (= 230 meV’) whereas Vanadium-based ma-
terials (VSey and VSey) are ferromagnetic. Subsequently, the effects of the application
of a mechanical deformation and the inclusion of a vacancy (Pt or V) on the magnetic

activity of these materials are also studied.

On the experimental side, the most employed experimental technique to study the
magnetic properties of materials is the magneto-optical Kerr effect, which is correlated
with the changes in the light reflected by the magnetic activity of a material and which
is mainly reflected with the changes in the polarization and intensity of the light. This
phenomenon is mainly used to measure the hysteresis of the ferromagnetic material and
from which the magnetic anisotropy and the cohersive fields are retrieved. Furthermore,
if the Kerr effect is measured as a function of the wavelength of the incident light beam,
it provides valuable information about the effects of the magnetic field on the electronic

structure of the material.
Given the theoretical and experimental motivations mentioned above, this work also

presents the implementation of a magneto-optical Kerr effect spectroscopy system in

longitudinal configuration and is applied to a CoFeB film deposited on a SiO, substrate.
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Introduccion

Los procesos fisicos basados en el spin representan una parte fundamental en el
estudio de la materia condensada y aunque existen todavia algunas cuestiones que no
han sido explicadas satisfactoriamente, como el acople spin-érbita, la interaccion fotén-
spin, el ordenamiento de spines en bajas dimensiones [1], entre otros, se ha planteado
la spintrénica como el estudio interdisciplinario de dispositivos que funcionan en base
a estos fendmenos y que puedan ser utilizados en dispositivos para el guardado y pro-
cesado digital de la informacién asi como en el desarrollo de nuevos dispositivos que no

generan exceso de calor debido a que no se basan en un transporte de carga [2].

Es importante mencionar a las excitaciones colectivas de los spines llamadas ondas
de spin [3], cuya cuantizacién se le conoce como magnén [4]. Dichas ondas se pueden
propagar en un material anti- o ferromagnético y esencialmente se deben a la precesién
del momento magnético cuya frecuencia se encuentra en el rango de las microondas y

por este motivo pueden ser utilizados en el procesamiento de senales [4].

Desde el descubrimiento del grafeno en el 2004 [5] han aparecido distintos materiales
bidimensionales con propiedades interesantes dado al confinamiento de su estructura
de bandas, por lo cual es de gran interés poder desarrollar dispositivos spintrénicos o
magnénicos en base a éstos [1]. Una familia de estos materiales son los denominados
dicalcogenuros de metales de transicién (TMDs, por sus sigas en inglés) [6], los cuales se
basan en la formula MXs, en donde M representa al metal de transicion y X al calcégeno.
Estos materiales tienen una estructura hexagonal u octaedral y su celda unitaria se pue-
de considerar como una tricapa formada por una de metales de transicion colocada entre

dos capas de calcégenos [6]. Dichos materiales tienen como principal caracteristica que



INDICE DE TABLAS 2

algunos presentan una brecha prohibida cuando se tiene una monocapa; ademas ex-
hibir un fuerte efecto de acople spin-6rbita, por lo cual los hace muy atractivos para
aplicaciones para spintrénica y magnénica [7, 1]. Por lo normal estos materiales son no

magnéticos, aunque es posible inducir un momento magnético por medio de defectos [7].

Una de las técnicas experimentales mas utilizadas para estudiar las propiedades
magnéticas de los materiales es el efecto Kerr magneto-optico, el cual esta relacionado
con los cambios en la luz reflejada por un material magnético y que se refleja princi-
palmente con los cambios en la polarizacién e intensidad de la luz [8]. Este fenémeno
es utilizado para obtener la histéresis del material ferromagnético y de la cual se pue-
de medir la anisotropia magnética y los campos de cohersién, principalmente [9]. Mas
aun, si el efecto Kerr se mide en funcién de la longitud de onda del haz incidente, éste
provee informacion valiosa acerca de los efectos del campo magnético en la estructura

electrénica del material [8].

En el presente trabajo se estudiaran las propiedades magnéticas de cuatro materiales
bidimensionales: PtSeq, PtSs, VSey v VS, por medio de técnicas de primeros principios.
Los materiales basados con Platino (PtSey y PtS2) son materiales no magnéticos pero
que tienen un acople spin-érbita muy grande ( 230 meV') [7, 10] y los materiales basados
en Vanadio (VSey y VSs) son ferromagnéticos [7]. Posteriormente, se estudia el efecto
de una deformacion mecéanica en la magnetizaciéon de estos materiales. Finalmente se
trabajo en la implementacién de un sistema de espectroscopia de efecto Kerr magneto-
6ptico en configuracion longitudinal y se aplica en un apelicula de CoFeB crecida en un
substrato de SiO,.

La organizacién de este trabajo consiste en el capitulo 1, en donde se presenta en
detalle los fundamentos de la teoria funcional de la densidad, la cual es utilizada para
calcular las propiedades magnéticas de los materiales mencionados anteriormente. En
el capitulo 2 se explica el efecto Kerr magneto-éptico, en el capitulo 3 se muestran los
métodos computacionales y experimentales utilizados en la presente tesis. Finalmente,
en los capitulos 4 y 5 se muestran los resultados del estudio teérico y de las mediciones

de efecto Kerr en CoFeB, respectivamente.

Estudio tedrico de propiedades magnéticas en [Pt,V] (Se,S)2 y
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Capitulo 1

Teoria funcional de la densidad

1.1. Introduccion a la teoria funcional de la densi-
dad

La ecuacion fundamental para la descripcion de las propiedades de los materiales es
la ecuacion de Schrédinger para muchos cuerpos en donde el Hamiltoniano esta dada
por [11]:

Z[ZJe
— 1.1
ZzMI DI SENIR)

I;AJ

en donde las posiciones de los electrones en letras mintsculas y los nticleos con niimero
atomico Z;, en la posicion Ry y masa M| se representan con letras mayusculas, el proble-
ma es encontrar métodos para tratar con los efectos de las interaccion electrén-electron
que son fundamentales para describir los fenémenos, se observa en la ecuacién 1.1 que
no es posible resolver la ecuacién de Schrodinger ni de forma analitica ni numérica de-
bido a que se tiene que resolver para una gran numero de particulas. Por este motivo se
asume que la posiciones Ry estan fijas y el ultimo término de la Ec. 1.1 es una constante

que modifica la energia total de los electrones.
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Tomando todo esto en consideracién la Ec 1.1 se puede escribir como [11]:
]’T[:T‘f'{/emt‘i“znt"i_Ell (12)

cuyos términos expresados en unidades atémicas de Hartree (h = m, = e = 4n /ey = 1)

corresponden al operador de energia cinética de los electrones T

T=Y —-V3 (1.3)
- 2
‘st es el potencial entre electrones y nicleo
Vewr = > Vi(lrs — Ra)), (1.4)
il

~

Vint €s el potencial de la interaccién electrén-electron
N 1 1
TP Spe L9

y el ultimo término E;; corresponde a la constante descrita anteriormente que muestra
la interacciéon entre los niicleos. La Ec. 1.4 es también potencial externo con respecto a
los electrones, este potencial generalmente se asume que es una interaccion de Coulomb
aunque puede ser remplazado por un pseudopotencial que tome en cuenta los efectos
de los electrones mas cercanos al nicleo, también se pueden agregar otros ”"potenciales
externos”’tales como campos eléctricos externos o de términos Zeeman para campos

magnéticos [12].

La ecuacion fundamental que gobierna un sistema cuantico es la ecuacion de Schrodin-

ger [12]
dw l,t ~
m—%%lzﬂme% (1.6)
en donde ¥(r;;t) = U(ry,ry,...,7y;t) es la funcion de onda de muchos cuerpos. Si

el Hamiltoniano (Ec.1.1) no depende del tiempo entonces los eigenvalores de la Ec.
1.6 se pueden escribir como W(r;;t) = W(r;)etE/Mt El siguiente paso es tratar de
aproximar este problema de muchos cuerpos a uno por lo que la ecuacién de Schrodinger

independiente del tiempo toma la siguiente forma [12]:

. B2
HeppV, 4(r) = {— V2+ :ffl U, (r) =]V, 4(r), (1.7)

2me

Estudio tedrico de propiedades magnéticas en [Pt,V] (Se,S)2 y
experimentacion de efecto Kerr en CoFeB
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en donde V%, es el potencial de un electrén de spin s y posicién 7, en el estado base
los electrones ocupan los eigenvalores correspondientes a menor energia obedeciendo
el principio de exclusion de Pauli. Conociendo que los eigenestados de la Ec. 1.7 son
ortogonales, se puede formar una funcion de onda antisimétrica con el determinante
de estos eigenestados el cual se le llama determinante de Slater [11], el cual tiene la

siguiente forma [12]:

¢1(T1>Sl) ¢1(7'2,52) ¢1(7'3,33) ¢1(7‘N,3N)
¢2(7'1751) </52(7'2,82) ¢2(”'3753) ¢2(7‘N,5N)
U= —— |d3(r1,51) ¢3(ra,52)  ¢3(rs,s3) -+ ds(rn, sw)|, (1.8)

¢N(7'1781) ¢N(7‘2,S2) ¢N(7‘3783) ¢N(7‘N7SN)

en donde ¢;(r;s;) es la funcién de onda de un solo orbital y N es el nimero de electrones
en el sistema.

Utilizando esta aproximacion es posible definir expresiones que son necesarias para
la teoria funcional de la densidad, pudiendo definir el valor promedio con cualquier

operador de la siguiente manera [12]:

<O> = Z fz,s<qu,5’0‘\pz,s>a (19)

en donde (¥, ,|O|¥,,) es el valor de espectacién del operador O y f# es la distribucién

de Fermi-Dirac, definida por:
5= L 1.10
= ey (1.10)
en donde = 1/kgT, ju es la energia de Fermi y ¢; 5 es la energfa de una particula dada

por (U, J|H|¥;,), entonces el valor promedio de la energia est4 dado por [11]:
(B) = (H) =" [ HT;) =Y fieis. (1.11)

La siguiente simplificacién que se realiza es considerar la distribucion de Fermi-Dirac
a una temperatura de cero grados Kelvin de tal forma que se puede aproximar como 1
para los estados por de bajo del nivel de Fermi y 0 para los restantes, utilizando esto

se puede escribir la ecuacion 1.11 como

E = (U|H|T), (1.12)

Estudio tedrico de propiedades magnéticas en [Pt,V] (Se,S)2 y
experimentacion de efecto Kerr en CoFeB
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en donde W es el determinarte de Slater (ec. 1.8).
Otra cantidad de gran importancia es la densidad, para la cual se puede definir como
[12]:

Pst,s = Z |¢i,s'>ni,s<¢z‘,s|, (1.13)

en donde n; s es el nimero de ocupacién para el nivel ¢ y spin s y toma valores de 1
y 0 por los motivos antes mencionados. Hay que recordar que es posible reescribir la

ecuacién 1.9 como (O) = Tr(p0), obteniéndose una expresién para la densidad [12]:
Mo o(1,7) = 0.0 Y U5 (T )0 this(r). (1.14)

Si se tiene que 1’ =r y s = s’ se tiene una expresién para la densidad electrénica con
spin s:

n(r) = nilvis(r) (1.15)
o en el caso de que s # s

Ny s(T) = 0o Y5 (P)nis Ui(r). (1.16)

Asi mismo es posible definir la densidad de magnetizacion utilizando la Ec. 1.16 y
tomando en cuenta que s,s’" =7,] ademads de considerar solo la contribucién del spin
del electrén [13]:

m(r) = —pp Y Oy nya(r), (1.17)

en donde pp = ehi/2m = 0.579 x 10~*eV T~ es el magnetén de Borh y o, o es el vector
formado por las matrices de Pauli; sabiendo esto es posible escribir las componentes de

la ecuacién 1.17 como [13]:

my(r) = —2 up Re n4 (r) (1.18a)
my(r) = =2 pp Im ns y(r) (1.18b)
m(r) = —pp [n94(r) —ny (r)]. (1.18¢)

Si la densidad de magnetizacion esta dirigida solamente en la direccién z, entonces

se dice que es colineal, en caso contrario es no colineal.

Estudio tedrico de propiedades magnéticas en [Pt,V] (Se,S)2 y
experimentacion de efecto Kerr en CoFeB
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En el caso de que se tenga una configuracién colineal, las funciones de los orbitales
de la ecuacién 1.8 se pueden representar como el producto de una funcién que depende
de la posicién 1; 4(r;) y otra que dependa del spin s, a;(s;) [12]; ademads estas funciones

son ortonormales y es posible obtener una nueva expresién para la energia total :
. 1
B=Y [ |- 59+ Viatr)| i) + £

1 1
+§ Z /d’l"d’l"¢ ( )wj 8;( ,)mwivsi("")wj:sj(r,)

27,5155

A [t ) . (119

1
— lr — 1|
El primer término engloba la suma de los valores de expectacién de energias de un
cuerpo, el tercer y cuarto terminos representan la interaccion directa y de intercambio
entre electrones. En este caso no se hace la desestimacion de la auto interaccién (i = j)
debido a que se cancela por la resta del tercer y cuarto términos, en el caso de la
interaccion directa esta se relaciona con la energia de Hartree, la cual es una energia
de auto interaccién de la densidad descrita por la ecuacién 1.15 y tratada como una
densidad de carga clésica [11]:

EHartree = /d d '%. (1.20)

Minimizando la energia del sistema (Ec. 1.19) utilizando los multiplicadores de Lagran-
ge con la restriccion de que las funciones de onda son ortonormales se obtienen las

ecuaciones de Hartree-Fock [14]:

1, 1
= S V) 4 3 [, ()0 ) | )

7,835 ‘
1
=3 [ A ) = euale). (121

Este sistema de ecuaciones se puede escribir de forma analoga a la Ec. 1.7 si el ultimo
elemento correspondiente al potencial de intercambio se multiplica y divide por v, 5 de

tal forma que se obtiene la siguiente expresién para el potencial efectivo [12]:

e?}(r) = Veact(r) + VHartre(r) + ‘/;78(7")7 (1'22>

Estudio tedrico de propiedades magnéticas en [Pt,V] (Se,S)2 y
experimentacion de efecto Kerr en CoFeB
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con el potencial de intercambio V,>*(r) definido por [12]

in’s (r) = - XJ: / drle,s(rl)wi,8<rl) |,,. —1T'| :Z::E:i’ <1'23)

el cual se puede describir como un potencial de Coulomb provocado por el intercam-

bio de la densidad de carga de un nivel j a un nivel i, representado por ) | ; s s(r")i s(r").

El significado de los eigenvalores de la ecuacién 1.21 estd dado por el teorema de
Koopmans, el cual dice que se relaciona con la adicion o remocion de electrones para

los niveles vacios o llenos, respectivamente [13, 15].

El principal problema con la teoria de Hartree-Fock es que no toma en cuenta los
efectos de correlacion entre los electrones y es por esta razén que es importante definir

la matriz de densidad de dos particulas [13]:

n(r,s;r',s') = <Z S(r—mr;)o(s —s;)(r' —r1j)0(s — sl))>

I£J

NV -1) Y /dr3 el U (e, 57 8 st T sx) [ (1.24)

83,54,
en donde V¥ esta normalizado. Para particulas que no estan correlacionadas, la probabi-
lidad descrita por la ecuacion 1.24 es igual a la multiplicacién de las probabilidades de
las particulas individuales, entonces una medicién de la correlacién es An(r, s;r',s') =

n(r,s;r', s") —n(r,s)n(r', s’) de tal forma que se puede decir que:
n(r,s;r' s') =n(r,s)n(r',s") + An(r,s;r', ). (1.25)

Es conveniente definir una funcién de correlacién de pares [13]:

n(r,s;r',s') An(r,s;r', s")

n(r, s)n(r', s - n(r,syn(r', ) (1.26)

gs,s(r, ') =

de tal forma que para electrones que no estan correlacionados, g, ¢+ = 1. Dicha funcién
de correlacién determina propiedades importantes en un sistema de electrones que in-
teraccionan entre si; en particular afecta la energia del sistema. Ademas de la repulsién

clasica entre electrones la ecuacion 1.26, contiene también la repulsion estadistica de

Estudio tedrico de propiedades magnéticas en [Pt,V] (Se,S)2 y
experimentacion de efecto Kerr en CoFeB
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electrones de tal forma que se cumpla el principio de exclusiéon de Pauli. Dicho efecto es
descrito principalmente por el intercambio de particulas, aunque existen otros efectos
cuanticos que estan incluidos en el fenémeno de la correlacién. En resumen, la ecuacion
1.26 representa la probabilidad de encontrar un electrén con un spin s en r dado que
hay otro en 7' con spin s’ y se puede definir la energia de intercambio y correlacién

como [13]:

1 1

Exc =33 [ drie' o @lanstrr) =1 (121)
S,8

Esta energia caracteriza los efectos no clasicos de la interaccién electron-electron en la

energia total. Una vez que se conoce de forma exacta la funcién de correlacion de pares

(Ec. 1.26) entonces se tiene la enrgfa total del sistema.

1.2. Teoremas de Hohenberg-Kohn

Como se ha dicho en la secciéon anterior, el problema fundamental en la descripcion
de las propiedades de los materiales consiste en resolver la Ec. 1.6 y utilizando el
Hamiltoniano de un sistema de muchos cuerpos (Ec. 1.1), siendo el problema muy
complicado por lo que es necesario realizar aproximaciones, tales como no considerar el
movimiento de los iones y realizando una aproximacion a un problema de un solo cuerpo
(Ec. 1.7). Utilizando la teorfa de Hartree-Fock se encuentra que el funcional de la energia
esta dado por la ecuacién 1.19 aunque aun existen 3N grados de libertad lo cual haria
imposible la resolucion del problema. La siguiente aproximacion consiste en expresar el
funcional de la Ec. 1.12 en funcién de la densidad electrénica para tener solamente 3
grados de libertad. Dicha aproximacion implica sustituir las interacciones individuales
de los cuerpos por una sola, en donde el ensamble de electrones es representado por su
densidad y ésta es la base de la teoria funcional de la densidad (DFT) la cual se ilustra
en la figura 1.1 [13].

La teorfa desarrollada por Hohenberg y Kohn [16] para una formulacién de DFT
como una teoria exacta de un sistema de muchos cuerpos solo es vélida para su estado
base por lo tanto es importante encontrar los valores de expectacion en funcién los
estados base W, para la energia, la densidad electrénica y la magnetizacién (Ecs. 1.12,

1.16 y 1.17, respectivamente). Es importante separar el Hamiltoniano de la ecuacién

Estudio tedrico de propiedades magnéticas en [Pt,V] (Se,S)2 y
experimentacion de efecto Kerr en CoFeB
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x ' Densidad
—> ¢ 6nica.

/

&

Perspectiva |
de muchos Perspectiva
CUErpos de DFT

Figura 1.1: Idea de la Teoria Funcional de la Densidad que consiste en sustituir las inter-
acciones de muchos cuerpos con una interaccién promedio por medio de una densidad

electrénica. [13]

1.2 como:
H = Hy+ H.,y, (1.28)

en donde ﬁo =T+ th y f:fext = Vm + FE;r. Cuando se desea considerar el aporte de
la magnetizacion es necesario agregar una interaccién de estilo Zeeman de un campo
magnético externo —B,(r) - m(r).[12] Este potencial es valido debido a que solo se
considera el aporte de la magnetizacion del spin y se puede considerar el potencial de

interaccion debido a fuentes externas [13, 12| como
Hext = VESCLZS - ‘/ext(ss’7s - Be:ct(r) : m('r) + EII- (129)
En caso de que se trabaje con una orientacion no colineal, es necesario agregar el término
de acople spin-6rbita al campo magnético externo [13]:
in?

Bext(r) — Bezt(’f‘) + W

{[VVert] x V}. (1.30)

La teoria desarrollada muestra que el funcional de la energia esté caracterizado por la
densidad de electrones (Ec. 1.14) y la magnetizacién (Ec. 1.17) [17]:

E = E‘/eactyBeact[n7m]' (13]‘>

Estudio tedrico de propiedades magnéticas en [Pt,V] (Se,S)2 y
experimentacion de efecto Kerr en CoFeB
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El primer teorema de Hohenberg y Kohn se relaciona con el hecho de que el po-
tencial externo dado por la Ec. 1.29 estd determinado tinicamente por la densidad y la
magnetizacion en el estado base ng y mg. Esto se muestra en la figura 1.2, en donde las
flechas azules muestran la solucién que usualmente se sigue para resolver la ecuacién
de Schrodinger y la flecha roja indica la relacién establecida por el primer teorema de
Hohenberg-Kohn. Como consecuencia de este teorema dos estados base distintos Vg y
U, dan lugar a dos matrices de densidad de spines diferentes ny , # n, , y por lo tanto
n(r),m(r) # n'(r),m'(r). Debido a este teorema es posible determinar las funciones de
muchos cuerpos para todos los niveles sin importar que estén desocupados y entonces
todas las propiedades del sistema se pueden determinar teniendo solo la densidad de

electrones en el estado base [16, 17].

HK 1
Vit (1), Beoyr) <€ mg[r), mo(r)

W (r) ——> To(r)
Figura 1.2: Representacion esquematica del primer teorema de Hohenberg-Kohn

El segundo teorema esta relacionado con la posibilidad de determinar un funcional

n,m| en términos de la densidad y la magnetizacién que es

para la energia Ey,, B,.,|

valido para cualquier potencial externo VE;S Para un Vg;s particular, la energfa del
estado base del sistema es el minimo global de este funcional y la densidad n(r) y
la magnetizacion m(r) que minimizan el funcional son los parametros exactos para el

estado base ngy(r) y my(r). Este potencial se puede escribir como [17]

v 5., [n,m] = Fln,m] + / A (Voo (1)) + Bus(r) -m(r)} + By, (1.32)

Estudio tedrico de propiedades magnéticas en [Pt,V] (Se,S)2 y
experimentacion de efecto Kerr en CoFeB
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en dondeF'[n,m] es el llamado funcional universal el cual incluye las energias cinéticas

y potencial del sistema de electrones:

Fln,m] = (Uo[n,m]|T + Vie|Uo[n, m))
= T'n,m] + Vi [n, m). (1.33)

Si se considera la densidad ng(r) y la magnetizacién my(r) del estado base, se puede
determinar la energia

Ey = Ey,,, B...|n0, M), (1.34)

ext

la cual obedece la desigualdad
EO < Evea:t7Bezt [n’m]7 (135)

en donde n(r),m(r) # no(r), mo(r). Tomando esto en consideracion se puede establecer
el segundo teorema de Hohenberg-Kohn como sigue [13]:

Ey= min Ey, B..[n,m]. (1.36)

n—no,Mm—mg

Por consecuencia de este segundo teorema, el funcional de la Ec. 1.32 es suficiente para
determinar la energia del estado base asi como su densidad y magnetizacion. En la
siguiente seccién se mostrara el proceso general para encontrar estos valores por medio
de las ecuaciones de Kohn-Sham, ademas que se mostrara la razéon por la que se les

llama evaluacién auto consistente.

1.3. Ecuaciones de Kohn-Sham

Las ecuaciones de Kohn-Sham representan un sistema de ecuaciones auxiliares para
resolver el problema de muchos cuerpos que representa el Hamiltoniano de la Ec. 1.1.
Estos autores propusieron que la densidad y la magnetizacion del estado base pueden
ser representados con un sistema auxiliar para particulas sin interaccion, en donde
el Hamiltoniano auxiliar se elige de tal forma que el operador de energia cinética T
y el potencial local V%, actian sobre un electrén con spin s en la posicion r. Tal

Hamiltoniano del sistema auxiliar se puede escribir como (en unidades de Hartree) [12]:

Frs 1 s
HS = —§v2 + V34(r). (1.37)

Estudio tedrico de propiedades magnéticas en [Pt,V] (Se,S)2 y
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Si se considera un sistema de spines colineales, el nimero de electrones independientes
es N = Ny + N, y la densidad de electrones en este sistema estd dada por la Ecuacion
1.16 con s’ = s de tal forma que la energia cinética de una sola particula Ty,, en donde

no existe ningin potencial, se define como [13]:

Tsp = _% Z Z Nis / d37" ¢Zs(r)v2wi78(r) = %Z Z Nj,s / d3r\V¢i,s(r)|2. (138)

Por lo tanto se puede reescribir la funcional de la Ec. 1.32 sin considerar campos

magnéticos externos como:
EKs[TL] = Tsp[n] + /drVext(r)nS(r) + EHaTt,,ee[n] + Ef;(c[”] + E[[. (139)

Los efectos de intercambio y correlacion se agrupan en E%[n], el cual se puede escribir

en términos del funcional de Hohenberg-Kohn (ec. 1.32) [12] :

~

E;(C[n] = <T> - Tsp[n] + <‘A/mt> - EHartree[”], (140>

en donde se observa que la energia de intercambio y correlaciéon no solo depende de la
diferencia entre las interacciones de Coulomb (Vi) — Enarree[n]), sino que también
por la diferencia entre la energia cinética entre el sistema con interacciones y el que no

las tiene ((T') — Typ[n]) [13].

Para cumplir con el segundo teorema de Hohenberg y Kohn, se minimiza el funcional

de la energia (ec. 1.39) con respecto a las funciones de los orbitales v

5EKS [ns] 5Tsp 5Eemt 5EHartree 5E§(C 6”8 (T)
= =0. 1.41
O B T o Rl N o R TN R TN (3] R R e
Utilizando las ecuaciones 1.16 y 1.38 se obtiene lo siguiente:
0T, 1_, dng(r)
=—-V i,s\T); . = Yis(T); 1.42
s 2y e G T e 42

ademas sustituyendo la Ec. 1.42 en 1.41 y utilizando el método de los multiplicadores
de Lagrange sujeto a la condicion (¢; 4|, ) = 0,0+ 5, se obtiene la ecuacién de Kohn-
Sham:

(Hks — €i,s)0is(r) =0, (1.43)

Estudio tedrico de propiedades magnéticas en [Pt,V] (Se,S)2 y
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en donde Hj ¢ es el Hamiltoniano efectivo definido por [18]:
S 1 S
KS = _§V2 + Vis(r), (1.44)

con

s o 5EHa7‘tree 5E§(C
Visr) = Vel + =5, 0y T )

‘/ezt<'r) + VHartree (’I") + V)S(C(r) (145)

Las Ecs. 1.43 y 1.45 conforman las ecuaciones de Kohn-Sham y las cuales tienen que
ser resueltas auto consistentemente con el calculo de la densidad (Ec. 1.16) y la energia
total (Ec. 1.39). La evaluacién auto consistente para el caso de spines colineales se
muestra en la figura 1.3, en donde se resuelven para dos orientaciones de spines T, |. El
proceso inicia calculando la densidad de electrones considerando que los atomos estan
aislados, después se compara la energia de Kohn-Sham con la iteracion anterior y, si la
diferencia es casi cero entonces se dice que el calculo de energia ha convergido y termina
la ejecucion, en caso contrario se vuelve a calcular la densidad con las funciones de onda

calculadas anteriormente y se repite el proceso.

En el caso de los spines no colineales no es posible separar la funcién de onda
oa(r,s) # i s(rj)a;(s;), en donde A representa los nimeros cudnticos del orbital.
También es necesario agregar un nuevo término a la ecuaciéon 1.43 llamado campo
magnético de intercambio y correlacién [17]:
dExc[n,m]

omy(r)

el cual representa un campo magnético interno inducido por los efectos de intercambio

Bxcj(r) = —

y correlacion y en lugar de un sistema de dos ecuaciones para el caso colineal, se tiene

que resolver un sistema de cuatro ecuaciones [13]:

Z |:—%V2 + Vvext(r> + VHartree<T) + VXC<T):| 53/75(@\(7’, S)

S

— 115 Y _[Beat(T) + Bxc(r)] - Oawda(r, s) = exga(r,s), (1.46)

en donde s toma los valores de 1, y las dos componentes del spinor correspondiente
a cada orientacion. Asi mismo hay que considerar el acople spin érbita tal como se

muestra en la seccion 1.2.
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Parametros geomeétricos
= 5

calculo de densidades

ng(r)
ps(r) =ns(r) — 227 Z;6(r — Ry)

v

Eval. potencial efectivo

VI@S (T) = Veut ('I‘) + VHartch("') —+ V)S(C('I")
con:
‘/C(r) = ‘/e'rf ("') =+ VH(Z,’I‘{C’I‘EFL ("')
y utilizando:
VEV.(r) = £ po(r)
Vic(r) = Exclns(r)]

Y

Creacion de los elementos de matriz

Hi, = [drof,(r) [~5V2 + Ver) + Via ()] éia(r)
Sz, = J drdi (rydis(r)
Y

solucidén

(H — &S) — diagomnalizacién
{gi,s},{ci,s } — eigenvalores y eigenvectores
Vi s = > ; Cij%j,s — elaboracién de funciones de onda

Y

Evaluacién densidad y energia

ns(r) = Zz ni,s|1/)i,s(7‘)|2
Ersns]
Y

Nno Si
Ex g converge

Exsins y {€is,Vis}

Figura 1.3: Ciclo para resolver de forma auto consistente las ecuaciones de Kohn-Sham.
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1.3.1. Evaluacion no auto consistente

Cuando es necesario calcular estructuras de bandas o la densidad de estados, se
utiliza una red mas densa en el espacio reciproco (Sec. 1.5). En este caso no es préctico
realizar el ciclo auto consiente y entonces lo que se hace es tomar la densidad de carga
obtenida por la evaluacion auto consistente con un nimero menor de puntos en el espacio
reciproco y resolver la ecuaciones de Kohn-Sham (Ecs. 1.43-1.45), con el numero de
puntos en el espacio reciproco deseado y obteniéndose asi una nueva densidad ng, dado
que puede variar la magnitud de la densidad obtenida por este método con respecto
al que se obtiene con una evaluacion auto consistente, se utiliza el funcional de Harris
para evaluar la energia total del sistema debido a que es menos sensible a los cambios

en ng que el potencial de Kohn-Sham. Este funcional esta dado por[19]:

1
Brtarina) = Y= [ @rVealalna(r) = 5 [ @ Visaralnolio(r) + Exclna. (147

1.4. Funcional de intercambio y correlacién (Exc)

1.4.1. Propiedades del funcional Fx- exacto

El funcional de la energia de intercambio y correlacién (Ec. 1.40 ) se puede escribir

como [13]:
s lna] = / drny(Pexc(r: [nd), (1.48)

donde exc(r; [ns]) es la energia de intercambio y correlacién por particula; en el caso
de que los spines no estén orientados colinealmente se tiene que considerar la magneti-

zacion y la polarizacion.

Para analizar la contribucién de Ex¢ se utiliza el método de conexién adiabatica
[20], en el que el cambio de la energia del sistema con respecto al pardametro \ es igual al
elemento de matriz de la derivada del Hamiltoniano con respecto al mismo parametro.
Entonces se puede calcular la energia entre dos estados A\; y Ay a través de una integral
sobre una variacion del Hamiltoniano, que varie de A; a As. La denominacién de conexion

adiabdtica se debe a que se asume que el Hamiltoniano que conecta los dos estados esté
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en el estado base para el valor de A y las expresiones generales son dadas por [12, 20]:

8;;0 e <‘I’A ‘HA‘ ‘PA> <‘I’A

o escrito en forma de integral:

OF, A2 \
AE, = AN — = dX { Ug
’ A O\ A <

Se escala el término de la interaccién entre electrones )\th con el pardmetro \(0 < A <

OH)
O\

\IIA> (1.49)

OH)
O\

\IM> (1.50)

1) entre un sistema sin interaccién (A = 0) y uno con interaccién (A = 1) y se asume

que n(r) = n*(r), entonces es posible definir el siguiente Hamiltoniano [21]:
HY =T+ V), + ANV, (1.51)

en donde se reemplaza el potencial externo Vit cON Vemt para garantizar que no cambie
la densidad, utilizando las ecuaciones 1.49 y 1.50 se puede escribir el funcional de la
energfa del estado base (Ec. 1.32 con B.,; = 0) como [13]:

Ey = By, [n] = (V5| Hy| W)

A

. 9,
— (W51 08) + / g <w3 )

= II8) + [ V) Vi) + [ o

y asumiendo que V.1 (r) = V.. (r):

znt

| 13

1
Eo = Ey,..[n] = (W 7|99) + / 0V (P)n(r) + / a3 () |V
0

‘1’3>;

dado que el primer término corresponde a T, se puede encontrar una nueva expresion

para Exc [12]:

Excln) = /01 ) <\Ifg

en donde 7,.(r,7") se define como [12]:

‘/int

1 Nge(r, 7
\I]é> - EHartree = E/drn(’r)/drlﬁv (153)

1
ﬁxc(r,r'):/ dn).(r.r'). (1.54)
0
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Las ecuaciones 1.48 y 1.53 se utilizan para escribir la energia de intercambio y correla-

cion por particula exc como:

exc(ri[n]) = % / dﬂ%’"’;"). (1.55)

Se puede expresar el potencial de intercambio y correlacién en funcién de la energia de

intercambio y correlacion por particula [20] como:

dexc(r; [n])

ch(’l") = GXC<T; [n]) + n(r) 571(’)") (156)
La generalizacién para el caso de spines colineales es [12]:
dexo(r;|n
Vio(r) = exclrs ) + nr) 22T (157

ong(r)

en donde se toma en cuenta que exc = exc (3 [n4, ny]) es un funcional de las dos den-

sidades de spines.

Una de las primeras aproximaciones que se realizaron a la energia de intercambio
y correlacién fue la aproximacién local de la densidad (LDA, por sus siglas en inglés)
[18], la cual presenta errores tales como la sobre estimacién de las energfas de cohesién
de casi todos Is sélidos; ademas de la subestimacion de los parametros de red en varios
casos, asi como los errores al momento de describir sistemas altamente correlacionados
y en especial presenta problemas con atomos de metales de transicién [13]. Una forma
de corregir estos inconvenientes es incluir correcciones de gradientes de la densidad para
que la energia de intercambio y correlacion pueda ser escrita en funcion de una densidad

de energia de intercambio y correlacién g,[n] [13]:

EmmszWMJ (1.58)

y esta densidad se puede expandir en series [22]: g.[n] = go(n(r))+g1(n(r))[Vn(r)|+... .
Dicha teorfa fue propuesta por Kohn y Sham[18] aunque ésta no soluciona los princi-
pales problemas de LDA. Por tal motivo se implementé la aproximacién de gradientes

generalizados (GGA, por sus siglas en inglés) cuya expresién para la energia de inter-

Estudio tedrico de propiedades magnéticas en [Pt,V] (Se,S)2 y
experimentacion de efecto Kerr en CoFeB



1. Teoria funcional de la densidad 19

cambio y correlacién estd dada por [23]:

ESe nn(r),ny(r)] = / d’r n(r)exc (ny(r),ny(r), [Vag(r)]”, [Vny (r)]%)

= [ @ a0 Fre (m)m ), Vs () [V . (159)

en donde €%™(n) = —3kp/4m es la energfa de intercambio por particula de un gas de

1/3 es el vector de onda de Fermi y

electrones homogéneo no polarizado y kr = (372n)
Fxc es una funcién adimensional de las densidades y sus gradientes [12]. Dicha fun-
cional 1.59 se denota un funcional XC semilocal. Es importante tomar en cuenta que
es posible separar la parte correspondiente a la correlacion de la de intercambio de la
siguiente manera: exc(r; [n]) = ex(r;[n]) + ec(r; [n]) y por lo tanto también es valido

realizar la siguiente divisién Fxo = Fx + Fe [13].

Una de las aproximaciones mas utilizadas es la desarrollada por Perdew, Burke y
Enzerhof (PBE) en donde la parte correspondiente a el intercambio puede ser escrita

de la siguiente forma [24, 25]:
1
Ex[nmnd = 5 [EX[QW,T] + EX[QTQH . (160)

Ademas se puede definir el gradiente de densidad reducida como:

L va)

= ) 1.61
(1) = g (1.61)
Por tanto Fx(s) queda dada por:
FPPP — k- — 1.62
X tkK 1+ [LSQ/I{7 ( )
donde p = 0.21951 y k = 0.804. La energia de correlacién estd dada por [25]:
B = / d'rn{ec(ry, Q) + H™(r,, (1), }, (1.63)

donde r, = (3/4wn)Y?, ¢ = (ny —ny)/n, t = [Val/2kén, 6 = S(1+ % + (1 -
O, ke = (4hp/m) 2

HPBE :7¢3ln{1+§t2{ L+ A7 H (1.64)

1+ A2 4 A%t4
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A= %[exp{—ez"m/w?’} e (1.65)

y v = 0.031091, B = 0.066725. Los gradientes reducidos s y ¢ miden qué tan rapido
n(r) varia en las escalas de la longitud de onda de Fermi 27 /kp y el apantallamiento de

Thomas-Fermi 1/k, respectivamente. Esta clase de funcionales mejoran los resultados
obtenidos con LSDA [13].

Para calcular el potencial de intercambio y correlacién encontrando el cambio § Ex¢[n]

con respecto a un cambio dn y Von, se usa la siguiente expresién [12]:

0Excln] =Y / dr {exc 4 pdixe | &Xc} ns(r), (1.66)

ong " oVn,

en donde el termino dentro de los paréntesis cuadrados no se puede considerar como un
potencial local debido al tltimo término. Existen tres aproximaciones para manejar este
término, la primera es encontrar el potencial local Vi (r) por interaccién del tdltimo

término [12]:

s B dexc OJexc

el cual es el mas usado pero tiene como desventaja que requiere derivadas de mayor

orden para la densidad, lo cual crea dificultades numéricas.

La segunda aproximacién es usar un operador de la forma dada por ecuacién 1.56
directamente para modificar las ecuaciones de Kohn-Sham. Usando el hecho de que
la densidad se puede escribir en términos de las funciones de onda 1);, el elemento de

matriz quedarfa como [26]:
<¢i’VXC|¢i> = / [VXCW%’ + V' Vxe Vi + (Vxe - VYOI |, (1.68)

donde Vxo = exo+n(0exc/0n) y Vxoe = n(Oexc/0Vn). Esta forma es mas estable en
términos numeéricos pero requiere la inclusién de operaciones vectoriales en la ecuacion

de Kohn-Sham lo cual incrementa el respectivo trabajo computacional [12].

Finalmente, la tercera aproximacion fue propuesta por White y Bird [27] que consiste

en tratar Exc como una funcién de la densidad, donde los términos de los gradientes
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son definidos por un operacional en funciéon de la densidad. Entonces la ecuacién 1.56

puede ser escrita usando la regla de la cadena:

0
el = Y [ dr |exc+ 0% o

+; / / drdr'n(r) Bgﬂ 5;&5’;)%5@), (1.69)

donde (dn(r')/on(r)) denota una derivada funcional. También se puede notar que la

densidad esta dada por puntos discretos en una red n(r,,) en donde el gradiente Vn(r,,)

puede ser determinado mediante [27]:
Vn(rm) =Y Con(rm) (1.70)

y la derivada funcional tiene la siguiente forma:

ovn(r,)  OVn(ry,)
snr,) | on(r),)

=Cr (1.71)

en donde C,,, = {C%,C¥ C%} es un vector en las coordenadas espaciales. Si se utilizan
los coeficientes C,,, que son diferentes de cero en un rango finito y variando ns(r,,) en

la expresién para Fx¢ y utilizando la regla de la cadena, se obtiene que [27]:

0 0 \Y
Vie(rm) = {EXC‘F” GXC] +Z[n xo 7 1 Corm- (1.72)

on d|Vn| 0|Vn|

Esta expresion para el potencial reduce los problemas numéricos asociados con la ex-
presion 1.67 sin utilizar operadores vectoriales como en la ecuacion 1.68. Ademas que

se puede notar que V3 (r,,) es una funcién no local de ny(r,,).

1.5. Formalismo en el espacio K

Debido a que generalmente los problemas que se tratan son sélidos cristalinos, en-
tonces es conveniente utilizar como funciones base a ondas planas para la expansion
de las eigenfunciones para las ecuaciones de Kohn-Sham (ec. 1.44). Para un sistema

translacionalmente invariante las ondas planas estan dadas por [13]

1 .
(bk,G(r) = ﬁel(k+G)-‘r7 (173)
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en donde 2 es el volumen del sistema y k esta en la primera zona de Brillouin y G esta

en la red reciproca. Ademds éste conjunto de ondas planas es ortonormal [13]:

/ Ird o1 ba(r) = b da (1.74)

y completo

> Y tre)diglr') = dr —r'). (1.75)
k G

Para un sistema translacionalmente invariante cada eigenfunciéon de Kohn-Sham ),k s

que cumple con el teorema de Bloch, se puede expandir como [12]:
Yoks(r) =D Corstra(r), (1.76)
G

en donde v es el indice de la banda con spin s. La densidad cumple con ng(r) =

n(s)(r + R) y toma la siguiente forma [13]:
ns(r) = > e Ui (G), (1.77)

G
1
n(G) = & D ks Y Cr G+ G)evks(G).
v,k

GI

Por lo tanto las ecuaciones de Kohn-Sham 1.43 toman la siguiente forma [28]:

1
Z { {E(k +G)? — 5@,5(19)] dec + Vis(G — G’)} Coks(G') =0 (1.78)
GI
con la energfa de banda ¢, s(k). Se consideran los coeficientes de Fourier Vi¢(G — G')

de un potencial local.

El uso de ondas planas (ec. 1.76) se puede interpretar como el uso de una red en
el espacio reciproco como se ilustra en la figura 1.4(a). Para grandes volimenes 2 se
necesita un gran nimero de ondas planas pero debido a que se estd utilizando sistemas
periédicos, se tiene que la cantidad de puntos k en la primera zona de Brillouin estéd

dado por ), = #Q Bz [13], en donde el volumen de la zona de Brillouin estd dado

(2m)3
Qo

por Qgy; = y £ es el volumen de la celda unitaria.
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Figura 1.4: en la figura 1.4(a) se muestra el mapeo en el espacio reciproco usando ondas
planas. En la figura 1.4(b) e muestra como se trunca el espacio reciproco por medio de

la energfa de corte F.m.[13].

En la préactica el nimero de ondas planas es limitado a una energia de corte E. .

relacionada con la energfa cinética [13]:

[ artian {59} onale) = J0+GP < B (179)

Esta energia determina el nimero de ondas planas que se usan en el célculo y resultan
al truncar el espacio reciproco como se muestra en la figura 1.4(b), cuyo volumen es

%(QEcorte)W 2. Entonces el nimero de ondas planas por dtomo Npy es [29]:

47T (2Ecorte)3/2

il 1.80
3 0, (1.80)

NPW : Natomo ~

Para muchos casos solo se necesita una cantidad muy pequena de ondas planas tales
como los dtomos cuyos electrones de valencia pertenecen a los orbitales s y p si su
comportamiento no se ve influido por los nicleos. En el caso de que se tengan orbitales
d se necesitara una cantidad mayor de ondas planas debido a que estos estados estan

mas localizados y por lo tanto se tienen que aumentar la energia de corte.

La densidad y la energia total implican sumas en k (o integrales sobre la primera
zona de Brillouin ) y se utilizan un ndmero finito de puntos en el espacio reciproco

resultando en un muestreo en la zona de Brillouin. El niimero de puntos depende de la
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dispersién de las bandas ocupadas, donde tipicamente se necesitan mas puntos k para
metales. anteriormente se tomaba en cuenta la simetria del sistema para obtener los
puntos especiales k* en la zona irreducible de Brillouin; tales puntos eran suficientes
para realizar estas sumas [13]. Posteriormente se desarrollé un método para obtener
estos puntos desarrollado por Monkhorst y Pack que realiza un muestreo con puntos k

equidistantes con pesos idénticos [30]:

3

knl,ng,ng - Z TGZ (181)

i
en donde G; son los vectores base del espacio reciproco, N; es el nimero total de puntos

en la direccién i y n; es el n|'umero de puntos k entre dos puntos en el espacio reciproco

conectados a través de G;.

1.6. Calculo de la Fuerza

1.6.1. El teorema de Hellman-Feynman

Este teorema es de gran importancia en la fisica y el cual fue formulado Hellmann
en 1937 [31] y Feynman en 1939 [32], que consiste en obtener una expresién para la
fuerza que se ejerce en un nicleo y esta dado estrictamente en términos de la densidad
electronica independiente de la energia cinética y de intercambio y correlacion. Dicho
teorema también es llamado ”Teorema de Fuerza”[12]. La fuerza puede ser escrita de

la siguiente forma

oE

F,=——. 1.82
=R, (1.82)
Utilizando la expresion general de la energia se obtiene la siguiente expresién [12]
OF oH oV | 4 S| O\ OF;
o= () = (o A ) - (A ) - S 1.83

Utilizando el hecho de que se esta en el estado base se conoce que este es un extremo
y por lo tanto los dos términos de en medio de la ecuacion 1.83 son cero. Por lo tanto
la expresién para la fuerza (omitiendo el spin) queda como [13]:

I OWVear(r)  OEn
F,= IR, /d r n(r) R, OR,, (1.84)

Estudio tedrico de propiedades magnéticas en [Pt,V] (Se,S)2 y
experimentacion de efecto Kerr en CoFeB



1. Teoria funcional de la densidad 25

En el caso de que no se tenga un potencial local. no es posible expresar la fuerza en

términos de la densidad electrénica pero ain es valida la expresion descrita anterior-

mente [12]
oOF O
—— == (U Uy — ) 1.
OR; < > OR; (1.85)

1.6.2. Calculo auto consistente de fuerzas

o
OR;

Es necesario redefinir la energia total Ei({R;}) de un sistema con diferentes es-
pecies de nicleos A B, ..., los cuales estan fijos en las posiciones {R;} y en donde los
electrones se mueven en un campo generado por los ntcleos V., (r). Las dos contribu-
ciones mas importantes son la energia de los electrones en el estado base para cierta
configuraciéon {R;} de los nicleos, la cual estd descrita por la energia de Kohn-Sham

(ec. 1.39 ) (omitiendo la constante de interaccién de los nicleos y el spin)

Exs[n] = Ev,, [n] = Exs([n], {R:})

— Ty n] + / Ve (r) + Erorecln] + Excln] (1.86)

y la energia de la repulsién de Coulomb entre nicleos (Eyr) (Sec. 1.1, el dltimo término

es la ecuacién 1.1 ) se puede expresar como

Nn

E Z[Z]/U(R[ —R[/), (187)
1,I'=1
(I

1
EII = Enn({RI}) = 5
en donde v(R; — Ry/) representa una interaccién de Coulomb. La energia total se puede

representar como
Erot({R1}) = Epn({Rr}) + Excs([n], {R1}), (1.88)

en donde solo el potencial V,,;(r) depende explicitamente de las coordenadas del nicleo;
asi mismo tampoco se consideran las vibraciones de red.

Para encontrar las posiciones {R;} es necesario calcular la energia del estado base para
la cierta configuraciéon de {R;} y para encontrar el minimo global de la energia total.
Lejos del minimo de la energia Fi;({R;}) existe una fuerza descrita por el teorema de

Hellman-Feynman; en este caso se hace el cambio (%I — Vg, [13]

F;=—Vg Ew({R:}). (1.89)

Estudio tedrico de propiedades magnéticas en [Pt,V] (Se,S)2 y
experimentacion de efecto Kerr en CoFeB



1. Teoria funcional de la densidad 26

Para una dada composicién N4, Ng, ... y con cierta configuraciéon {R;} la magnitud y la
direccién de una fuerza atémica provee informacion acerca de que tan lejos esta cierto
atomo de su posicién estable o metaestable, de tal forma que la geometria de equilibrio

se determina cuando estas fuerzas netas son cero:
FI\{RI}:{R(}} =0, paratodo I. (1.90)

La estructura ptima {R%} de un sélido corresponde a un minimo en la energfa (ec.
1.88). Este minimo no es necesariamente el global y para encontrarlo se tienen que
realizar multiples configuraciones y comparar la energia total. Usualmente se parte de
una geometria inicial y se utiliza un segundo ciclo auto consistente para encontrar la
geometria de equilibrio {R;}. Este ciclo se muestra en la figura 1.5, el cual encapsula
el ciclo auto consistente interno del célculo de la energfa, (fig. 1.3) [13].

Calculando las fuerzas de Hellman-Feynman utilizando la energia total (ec. 1.88) se

pueden obtener dos componentes [28]
F;=F} +F¢, (1.91)

en donde la contribucién debida a la repulsion entre nticleos es

N,
- R; — Ry
F? = Z 'U(R] — R[/)m, (192)
1,I'=1 4 1
(I#1)

la cual es provocada por la energia de interaccién entre ntucleos (ec. 1.87). Estudian-
do la contribucién electrénica (ec. 1.86)se puede observar que sélo el potencial ex-
terno V — ext(r) depende explicitamente de las posiciones nucleares {R;} y la densidad
n(r) depende implicitamente de estas posiciones y acorde con el teorema de Hellman-
Feynman (ec. 1.85), el tltimo término en la ecuacién 1.91 se puede separar en dos

términos [28]:

Fe = p90) 4 p®), (1.93)
con
FI0 — _ / dr n(r)V, Vi (r) (1.94)
' §Exs[n]
Fl@ _ _/ Ks[n _ 1
: dr—én(r) Vg,n(r) (1.95)
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Geometria inicial

~~~~~~~~ Pardmetros geométricos

> R;

calculo de densidades

ns(r)
ps(r) =mns(r) — > Z16(r — Ry)

primer ciclo auto y
consistente para | Evval. potencial efectivo
la energia

Vigs(™) = Vear () + Vaartree(r) + VEa(r)
con:
Ve(r) = Vear(r) + VHartree(T)
y utilizando:
V2V (r) = = pt(r)
Vier) = Exclns(m)]

Optimizacion v

geométrica Creacién de los elementos de matriz
Hy ;= [dre;(r) [-5V2 + Ve (r) + Vie(r)] éis(r)
S = [dre;(r)dis(r)

!

solucion

(H — &S) — diagonalizacién
{ei,s},{ci,s} — eigenvalores y eigenvectores
Yis = j Ci,j%j,s — elaboracién de funciones de onda

!

Evaluacién densidad y energia

ns(r) = 32, 1 s|is (1)]?
EKS [77,5, {R[}]
¥
Célculo de fuerza

Fy=-Vg,(Exs+Euw)

no K €8 minimo
F[ ~()

> {R}}

Figura 1.5: ciclo auto consistente para encontrar la geometria de equilibrio a partir de

una geometria inicial {R}}.
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De acuerdo con el segundo teorema de Hohenberg-Kohn, la ecuacion 1.94 se hace cero
cuando se logra el estado base del sistema. En tratamientos numéricos se pueden con-
siderar fuerzas que se rigen con la ecuacion 1.95, las cuales se deben a inexactitudes
numéricas en e calculo de la densidad electrénica en el proceso observado en la figura
1.5. Usando la representacion de la densidad electrénica en términos de los orbitales de
Kohn-Sham n(r) = Y, ni|:(r)|?, la fuerza se puede como [13]:

Fi® = —2Rezni/d?”[vm¢f(?”)] {—%Vz + Vis(r) — 52} Wilr) (1.96)

PO = = are Y n, [ dr{a i) |59+ Vistr) - <] )

- /dr[VKS('r) — Vis(r)|Vg,n(r). (1.97)

El primer término de la ecuacién 1.97 es cero si los cambios de las funciones de onda
mantienen la orto-normalidad cuando un atomo se desplaza. Esto debe de cumplirse

siempre cuando se utilizan ondas planas como funciones base.

1.7. Pseudopotenciales

1.7.1. Introduccion a los pseudopotenciales

Es importante puntualizar que el uso de ondas planas solamente es una solucién
exacta si el potencial no varia en el espacio y en el caso de que esta variacion sea
pequena se puede tratar como una perturbacion. Por lo general el potencial externo
V..t presenta variaciones considerables en las regiones cercanas a las posiciones de los
nicleos Ry [11]; entonces la expansion necesitaria una cantidad mucho mayor de ondas
planas para poder describir esta region del potencial. Es por esta razén que es conve-
niente dividir en dos categorias los electrones en el atomo: los electrones del niicleo y los
electrones de valencia. Los primeros son llamados asi debido a su cercania al nticleo y no
participan en la formacién de enlaces quimicos debido a que se encuentran fuertemente
ligados a este. En cambio los electrones de valencia son los que determinan la mayoria

de las propiedades de los materiales debido a que son los que participan en la formacion
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de enlaces quimicos. Estos electrones estan mas débilmente ligados al niicleo por lo que
es mas facil describirlos con una expansion de ondas planas. Por lo tanto se sustituye

el efecto de los electrones de nicleo con un pseudopotencial [13].

La idea del pseudopotencial se puede explicar distinguiendo entre estados de valencia(v)
y de ntcleo (¢) y considerando un Hamiltoniano de un solo cuerpo H=1T+V escri-

biendo la ecuacién de Schrodinger con A = ¢, v [33]

H{y) = ex|tha).

Si se utiliza el método OPW (Ortogonalized Plane Wave) [34], se puede construir una

pseudo funcién de onda |t,) para los electrones de valencia

[P0) = [0) + ) aeultie), (1.98)

en la cual se mezcla con los estados de nicleo con a., = (¢¥.|1,) # 0 y aun son
ortogonales con los estados de niticleo. Entonces las pseudo funciones de onda satisfacen

la ecuacion de Schrodinger [34]

H+ Z v~ Ec W}c wc| W;v> = Ev‘lzv)- (199)

Para los eigenvalores {¢,} y {WU)} son correcciones suavizadas y correalcionan el pseu-
do Hamiltoniano H,, = T + V},, con el pseudopotencial V,, = V + 3 (g, — £.)|the) (1,

el cual es dependiente de la energia.

En el caso de que se tenga un atomo aislado en R; = 0 con simetria esférica V (r) =

V(r) y con nimeros cudnticos A = n,l,m, la funcién de onda se puede separar en [13]

Vnim (1) = Rt (1)Yim (0, ¢), (1.100)

donde R, representa la parte radial y ¥7,,,(6, ¢) son los armonicos esféricos. Se puede es-
perar que el pseudopotencial actie diferente en funciones de distinto momento angular.

La forma que tendria el pseudo potencial es [34]

Vie = 3 VL) P (1.101)
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con el pseudopotencial parcial Vpls(r) relacionado con el momento angular [, y el ope-
rador [34]

P = i \lm) (Im), (1.102)

m=—I
el cual opera en el espacio del [-ésimo momento angular de tal forma que el pseudopo-
tencial total (Ec. 1.101) no es local.

1.7.2. Pseudopotenciales atémicos

Una propiedad importante de los pseudopotenciales es que puedan ser transferibles;
es decir, que un pseudopotencial que se elabord para cierto sistema se pueda utilizar en
otro. La regiéon del ntcleo tiene que estar "suavizada”, es decir que se tiene que limitar
la variacion espacial. Para construir un pseudopotencial ab-initio existen algunas reglas
que ayudan a resolver el problema. Se comienza con la ecuaciéon radial de Shrodinger
(en unidades de Hartree) [35]

{_% L;‘l_; + 1(12-:21)] + V(r)} rRi(e,r) = erRi(e, 7). (1.103)

la cual es una ecuacion de segundo orden y generalmente ¢ se fija a ;. La solucion
se determina por la funcién radial R;(e,r) y su derivada Rj(e,7) y el potencialV (r) es
el potencial de Kohn-Sham (ec. 1.45), como la suma del potencial de Coulomb de los
nucleos, el potencial de Hartree y el de intercambio y correlacion, ademas de correccio-

nes relativistas [12](vistas en el apéndice A).

Las reglas que se tienen que cumplir para construir los pseudopotenciales ab-initio
son [36, 13]:

1. Los pseudopotenciales reproducen los eigenvalores de energia &; en acuerdo con
aquellos g; obtenidos por un calculo con todos los electrones en los estados de
valencia,

é:l = £l.

2. A una distancia r mayor al radio del nicleo r. la evaluacién exacta es igual con

la evaluacién del pseudopotencial

Ry(r) = Ry(r)  para 7 >7a.
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3. En el caso r < ry, la parte pseudo-radial Rl(r) no tiene grandes variaciones y la
norma tiene que ser la misma entre el calculo con todos los electrones y la pseudo

funcién de onda. Esta regla es llamada la condicion de la conservacion de la norma
Tel - Tel
/ dr | Ri(r)? = / drr?|Ri(r) .
0 0

4. Ademas una propiedad importante para describir el esparcimiento de las ondas
parciales, el cual se caracteriza por la fase de esparcimiento v(g) y cuya derivada

de energia se relaciona con la derivada logaritmica [37]

ldln Ry(e,r)
Dl(&f,?”) = ;W7 (1104)

se debe de cumplir lo siguiente en r = ry:

Di(e,ra) = Di(e,ra). (1.105)

La tltima regla indica que las propiedades de esparcimiento de dos a&tomos son similares
en el rango de energia € de los electrones de valencia esto se relaciona con la identidad

(7“ S Tcl)
d 2m 1 " /
—D =—— dr'r *R? ! 1.1
de 1(8,7”) 3 T2R12(E,T)/O rr Rl (6,7"), ( 06)

que corresponde a la regla de suma de Freidel [38].

El procedimiento para obtener el pseudopotencial se inicia resolviendo la ecuacién
radial de Schrodinger para todos los electrones (ec. 1.103) y el pseudopotencial puede
ser construido con las reglas mencionadas anteriormente. De acuerdo a la regla 3 el

pseudopotencial conserva la norma y existen distintos esquemas para construirlos.

En base a la ecuacién de Schrodinger (ec. 1.103) para las pseudo funciones de onda
Rl(r), se construye el pseudopotencial apantallado que es representado por la siguiente

expresion [35]:

V;J(;C)l(?") — o+ % {_l(l:; 1) + ij(ff) %[rél(r)]} . (1107)

Los estados del nicleo se utilizan sélo a través del potencial auto consistente V' (r) y la

expresion 1.107 claramente indica que el pseudopotencial es continuo y la funcién Rl(r)
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se debe desvanecer como r! para r — 0 para evitar la singularidad en el origen.

El pseudopotencial que actiia con los estados del momento angular [ se obtiene final-
mente sustituyendo el efecto de interaccion con los electrones de valencia distribuidos

acorde a sus pseudo funciones de onda [35]

SscC 1 ~atomo ~atomo
1) = Vi) = [ et < Ve ), (L1109
con densidad atémica esférica:
! l
~ atomo I I
RIT™O (1) = EZ > Ri(r)P. (1.109)

=0 m=—I
Si se substrae el efecto de los electrones de valencia se obtiene el pseudopotencial iénico

(ec. 1.108) el cual es transferible.

De acuerdo con la ecuacién 1.107 cada momento angular [ tiene su propio pseudo-
potencial, acorde con la ecuacion 1.101 con el operador de proyeccion ]51, los potenciales
parciales se pueden combinar en un pseudopotencial total no local. En el limite » — oo
se convierte en un potencial local —Z%¢?/(4megr) con Z*¥ igual al niimero de elec-
trones de valencia en el atomo, debido a la condicién de cerradura del operador de

proyeccion P requiere el mismo comportamiento para todo [ [13]:

. ZvaleQ
Vos(r) = — Tneor para r — 0. (1.110)

Como consecuencia es 1til descomponer Vpls(r) en una contribucién de largo alcance e
independiente de [ y otra dependiente de [ y de corto alcance. La de largo alcance es
local debido a ), B=1 y por esta razén el pseudopotencial es semilocal debido a que

son no locales en coordenadas (6), (¢) pero es local en la coordenada radial r [12].

Para generar un pseudopotencial que incluya la interacciéon spin-érbita se realiza un
calculo relativista de todos los electrones con los nimeros cudnticos j = l—l—% yj=I1— %

y es posible definir un potencial promedio y su diferencia como [35, 39|

Vi(r) = ﬁ [W;f!%(r) +(l+ 1)1/Ifs+%(r)} , (1.111)
AV (r) = ﬁ [V;fj%(r)—vﬁﬁ(r)]. (1.112)
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Estas ecuaciones ofrecen una contribucién adicional a la ecuacion 1.107, la cual se puede

representar como [40, 41]:

AV = " Im) AV () - s(im], (1.113)
Ilm
con el operador de momento angular [ y el operador de spin s.

1.7.3. Método PAW

El método del proyector de ondas aumentadas (PAW, Projector Augmented Wave)
[42, 43] es una aproximacién general para la solucién del problema de DFT que reformula
el método OPW descrito en la seccion 1.7.1. Este método introduce proyectores en la
solucién del pseudopotencial. El método consiste en tomar una funcién ”suave” 9?(r)
y una transformacion lineal ¢/* = T¢" tales que relacionen el conjunto de las funciones
de onda 9" con la pseudo funciones de onda 1;” y se sume que es unitaria excepto en
la regién definida por una esfera centrada en el nicleo 7 = 1+ Ty. A continuacién
se omite por motivos de simplicidad, el exponente v y la etiquetas j [42]. Utilizando
la notacion de Dirac se puede escribir la siguiente ecuacién para la pseudo funcion de
onda [42, 12]:

) = cmlthm), (1.114)
m

y la funcién de onda

) = TI) =Y conlthm)- (1.115)

Utilizando las ecuaciones 1.114 y 1.115 se puede escribir la funcién de onda en todo el
espacio [42]

) = 1) + D e {1 = ) } (1.116)

Si la transformacién T es lineal, entonces se tiene que cumplir con [44]:

Cm = (Bml¥), (1.117)

para algtin proyector p y cumple con la condicién de ortogonalidad

(P |ty = G (1.118)
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Para los pseudopotenciales existen muchas opciones para los proyectores y en este méto-

do la transformacién 7 ain contiene la funcién de onda de todos los electrones [44]
—1+Z{|wm [P }<z3m|. (1.119)

Esta expresion aplica tanto para los electrones de valencia como para los electrones de

nucleo.

La forma general de las ecuaciones PAW se pueden obtener en funcion de la trans-
formaciéon de la Ec. 1.119 para cualquier operador A. Cuando se consideran todos los
electrones se puede obtener un nuevo operador A que se proyecte en la parte suave de

las funciones de onda [43]:

A=TVAT = A+ 3 15w { Wl Altone) = (@l AL} } G (1.120)

m,m/’

Ademas se puede sumar a la ecuacién 1.120 un operador de la forma

E - Z |ﬁm><@zm|3|7j}m’><ﬁm’| (1'121>

)

que no cambia los valores de expectacion. La expresion para la densidad en la teoria

PAW se puede expresar como [43]:
n(r) = a(r) +n'(r) — a'(r), (1.122)
la cual se puede escribir en términos de los eigenestados ¢ y con las ocupaciones n; como

= Znimi(r)ﬁ, (1.123)

an D (il ), () o () (o 105 (1.124)

m,m/’

= > S Gl b0 () e 1), (1.125)

Estos dos términos estéan localizados en cada atomo y las integrales pueden ser evaluadas

en coordenadas esféricas.
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Capitulo 2

Efecto Kerr magneto-6ptico

2.1. Introduccién al efecto Kerr magneto-6ptico

Una manera de estudiar las propiedades magnéticas de los materiales es haciendo
uso de los efectos magneto-opticos, los cuales surgen como resultado de la interaccion
entre la luz y la materia que es sujeta a un campo magnético y que en el caso de mate-
riales que tengan cierto orden magnético, tales como los materiales ferromagnéticos, se
siguen observando estos fendmenos en el caso de que no se apliquen campos magnéticos
externos. Dichos fendmenos provienen de la separacién de niveles de energia inducidos
por la aplicaciéon de un campo magnético externo; es decir proviene del efecto Zeeman
y lo cual provoca que cambie el espectro del coeficiente de absorbcién y tiende a la
aparicion o a la variacién de la anisotropia magnética. La anisotropia de un medio
magnetizado se puede observar en la reflexion de la luz en la superficie, el cual es el
llamado efecto Kerr magneto-optico, que fue descubierto por John Kerr en 1888 obser-
vando el cambio de polarizacién lineal a eliptica provocado por la reflexién de la luz en

un electroiman pulido [45].

En la espectroscopia de efecto Kerr magneto-6ptico generalmente se distingue entre
la polarizacion lineal incidente entre s y p, en las cuales el campo eléctrico estd normal
(s) o paralelo (p) al plano de incidencia y estas propiedades magneto-6pticas dependen

de las polarizaciones s y p [25].
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Se pueden caracterizar tres tipos de efecto Kerr dependiendo de la orientacion del
vector de magnetizacion con respecto a la superficie y al plano de incidencia del haz:
polar, longitudinal y transversal, los cuales se observan en la figura 2.1. La configuracion
polar (fig. 2.1(a)) se tiene cuando el vector de magnetizacién se orienta en la direccién
perpendicular a la superficie del material y paralelamente al plano de incidencia. La
geometria longitudinal (fig. 2.1(b)) se obtiene cuando se orienta el vector de magnetiza-
cién paralelamente a la superficie del material y al plano de incidencia y la configuracién
transversal se da cuando se orienta perpendicularmente al plano de incidencia y para-
lelamente a la superficie. La influencia de la magnetizacion el las configuraciones polar
y longitudinal provoca la rotacion del plano de polarizacién y la apariciéon de la elipti-
cidad de la luz reflejada. En cambio en la configuracién transversal, solo se observa el

cambio de la intensidad y la fase del haz incidente [25].

A M - M

(a) polar (b) longitudinal

v

¢) transversal

Figura 2.1: Diferentes configuraciones del efecto Kerr magneto-optico
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La constante de dieléctrica € se puede escribir de la siguiente forma asumiendo que las

componentes €., ~ €,, [46]:

1 —1Q1m, iQ2my
€= €rx ZleZ 1 ZQ?)mx ) (21)
—iQme —’Lngx 1

en donde m,, . son los cosenos directores del vector de magnetizacion y

(Q1,Q2,Q3) = (ziﬂ, _ieﬂ’ _fﬂ)

son las constantes giromagnéticas del material [25, 46]. Es importante notar que las
componenetes del tensor dieléctrico €, g tienen componentes reales e imaginarias €, 3 =
eS?B —|—@'e(oi)6, donde o, 8 = x,y, 2, €z = (n+k)?, siendo n y k el indice de refraccién y de
extincion respectivamente. El tensor dieléctrico se relaciona con el de la conductividad

Oap = US,%; + ia((jzg de la siguiente forma:

R 47y |
ang(w) == (5a,/5 + Tda,g(w). (2.2)

De igual manera se puede definir el coeficiente de refraccién complejo N (w):
Nw) = Vé(w) =n(w) + k(w). (2.3)

Resolviendo las ecuaciones de Maxwell utilizando el tensor dieléctrico (ec. 2.1) se en-
cuentra que la matriz de reflexién de Fresnel, la cual es utilizada en el analisis de Jones

del apéndice B, se puede escribir como:

- (). »
sp ss

en donde 7;; es la razén entre el campo eléctrico incidente j y el campo reflejado 1,
cuyas expresiones se pueden encontrar el articulo de Chun-Yeol You [46]. Los efectos
magneto-6pticos se pueden definir en funcién de estos parametros escribiendo el angulo

Kerr complejo [46]:

On = 0% + i, = 2, (2.5a)
T'pp
S S -8 r S
k= Ok +ing = == (2.5b)
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en donde Ok es el dngulo de rotacién de la polarizacion y ng es la elipticidad de el haz
de luz, que ambas son utilizadas para obtener las ecuaciones para el efecto Kerr en sus

tres configuraciones.

2.2. Efecto Kerr longitudinal

En el caso de la configuracion longitudinal se asume que m, = m, =0y m, =1y

por lo tanto el tensor dieléctrico se puede escribir como:

€= 0 € 0] (2.6)

—€zz 0 €xx

La ecuacién para el angulo Kerr complejo con la configuracion longitudinal se encuentra

utilizando las ecuaciones para el caso general [25]:

&, sin(6o) ( Ere — sin2(y) = sin(6y) tan(90)>
(Eze — 1)(€2z — tan?(0p))\/ €z — sin?(6p)

@?{p = - ) (27)
en donde 6y es el dngulo de incidencia del haz mostrado en la figura 2.1(b) y los sig-
nos (+) y (—) corresponde a la polarizacién s y p, respectivamente. En el caso de la

aproximacion €., = €,, ya no sea vélida se usa la siguiente expresion [25]:

2, 8in(6) cos(0o) vérs
D 9

QsF = (2.8)

con

D= (Veulees = sin?(00) + e e —sin’0) )

(/e = (00 £ con(tn) ) (Vs cos(tn) 3 e — s’ ().

La ecuacién 2.8 y su aproximacién (ec. 2.7), son las expresiones fundamentales para

explicar la espectroscopia del efecto Kerr magneto-6ptico.
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Capitulo 3

Métodos Computacionales y

Experimentales

3.1. Meétodos computacionales

Para poder implementar la teoria descrita en el capitulo 1 se utiliza el software
libre Quantum-Espresso [47, 48], el cual permite realizar célculos de propiedades de
materiales utilizando técnicas de primeros principios. Para poderlo emplear es necesario
realizar un modelo con la estructura atémica del material en cuestion y por este motivo
es necesario crear una supercelda cuya elaboracion se explica en la subseccién 3.1.1 y

los detalles computacionales se explican en la seccién 3.1.2.

3.1.1. Supercelda

Para realizar una supercelda se parte de la celda unitaria del cristal que se pue-
de obtener de bases de datos de célculos de primeros principios [49]. Las superceldas
son creadas utilizando el software VESTA [50] y para visualizar dichas estructuras y
las distribuciones de carga y magnetizacién se utiliza XcrySDen [51]. En el presente
trabajo se quieren estudiar las propiedades magnéticas inducidas por defectos y de-
formaciones en los siguientes materiales: Disulfuro de Vanadio V S5[52], Diseleniuro de
Vanadio V Sey[53], Disulfuro de Platino PtSs[54] y Diseleniuro de Platino PtSey[55],
en primer lugar se crearon las superceldas unitarias que son utilizadas para estudiar las

propiedades magnéticas de los materiales sin vacancias. Para elaborarlas simplemente
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se desplaza la celda unitaria para colocar el metal de transicién entre dos calcogenuros
y posteriormente se la agrega una capa de vacio. En la figura 3.1 se muestra esta es-

tructura.

Figura 3.1: Visualizacién de la supercelda de PtS; vista de canto (3.1(a)) y desde arriba

(3.1(b)). Por motivos visuales se agregan tres dtomos de Platino.

Para estudiar la vacancias del metal de transicién, primeramente se crea una super-
celda con cuatro celdas unitarias de tal forma que se tienen 12 dtomos, cuatro metales
de transicion y ocho calcégenos y se le agrega una capa de vacio. Posteriormente se
elimina un atomo del metal para crear la vacancia. En la figura 3.2 se muestran los
atomos en las posiciones en las que la energia y fuerza son minimas en una supercelda

con la vacancia de Platino; es decir estan optimizados (sec. 1.6).

3.1.2. Detalles computacionales

Se utilizé el software de Quantum-Espresso en dos computadoras que se encuentran
equipadas con un procesador con 8 nucleos y 32 GB de memoria RAM. Esto permi-
te realizar cédlculos de forma paralelizada aunque el tamano de las celdas no pueden
ser muy grandes. Debido a que es necesario optimizar geométricamente las superceldas
descritas anteriormente, se tiene que considerar el acople spin-orbita que afecta prin-

cipalmente a los atomos de metales de transicion y debido a esto, también tiene una

Estudio tedrico de propiedades magnéticas en [Pt,V] (Se,S)2 y
experimentacion de efecto Kerr en CoFeB



3. Métodos Computacionales y Experimentales 41

YR

(a) (b)

Figura 3.2: Visualizaciéon de la supercelda de PtS; con vacancia de Pt en el softwa-
re XcrySDen vista de canto (3.2(a)) y desde arriba (3.2(b)). Por motivos visuales se

agregan tres atomos de Platino.

gran influencia en las posiciones en equilibrio de todos los atomos en la supercelda. Por
lo tanto todos los cédlculos que impliquen alguna optimizaciéon geométrica se realizan

considerando el acople spin-6rbita.

De acuerdo a lo descrito en la seccién 1.7 es necesario utilizar los pseudopotenciales
para poder realizar los calculos. En este caso se utilizan los pseudopotenciales PAW
(Subsec. 1.7.3) y la aproximacién PBE para el funcional de intercambio y correlacién
Exc. Para el desarrollo de este trabajo se utilizaron los pseudopotenciales proporcio-

nados por Quantum-Espresso para calculos escalares y completamente relativistas.

Antes de realizar cualquier calculo es necesario el valor adecuado para la energia
de corte y del nimero de puntos en la red de Monkhorst y Pack. La manera de reali-
zar estas optimizaciones es realizando varios calculos variando estos parametros hasta
que la energia total del sistema converja a un valor. En la tabla 3.1 se muestran los
valores para la energia de corte y el mapeo en el espacio reciproco. Se puede observar

que estos parametros son mayores para los compuestos con Vanadio, lo cual se debe a
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que se trata de materiales con el orbital 3d en la banda de valencia, lo cual provoca
que se necesiten mas ondas planas para poder describir las propiedades del material.
Asi mismo, se observa que n requieren utilizar mas puntos en el espacio reciproco, una

consecuencia a lo dicho anteriormente.

Tabla 3.1: Muestra los valores para la energia de corte y el mapeo en el espacio reciproco

(mapeo de Monkhorst y Pack) para las estructuras utilizadas en este trabajo.

) mapeo de Monkhorst y Pack
Material | E.ore (Ry)
(kxkx1)
PtS, 60 11 x 11 x 1
PtSe, 63 11 x 11 x1
V.S, 80 21 x 21 x 1
V' Se, 84 21 x 21 x 1

Una vez que se han definido estas cantidades, es necesario realizar una optimizacion
geométrica de la celda unitaria para encontrar las posiciones de equilibrio de los a&tomos
desde el punto de vista de Quantum-Espresso. Una vez que ya se ha logrado, esto se
crea la supercelda con una vacancia (fig 3.2) y se realiza nuevamente una optimizacion,
pero en este caso se mantiene el volumen constante de tal forma que solo se desplazan

los 4tomos a su nueva posiciéon de equilibrio.

Para estudiar el efecto de las deformaciones en estos materiales, tanto con vacancia

como sin ella, en la magnetizacién se utiliza la siguiente ecuacion

a — Qo
— 3.1
€ ao ) ( )

en donde a es la magnitud del eje deformado y ag es sin deformar. Se utilizaron dos
clases de deformaciones: una es la isotrépica en cual la deformacién esta en la direccion
de los ejes cristalograficos a y b, tal como se muestra en la figura 3.3(a). Con el fin
de estudiar qué sucede si se cambia el angulo de 120° entre los ejes a y b, ademas de
tratar de simular una deformacién mas real se aplica la deformacion orientada a los ejes
cartesianos = y y sujeta a la condicién €, = —¢,, de tal forma que se puede utilizar la

analogia de cuando “se aplasta un tubo con un fluido”. Dicha deformacion se muestra
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en la figura 3.3(b).

Figura 3.3: Deformaciones estudiadas en este trabajo. 3.3(a) Muestra la aplicacién de
una deformacién isotrdpica en direccién de los ejes cristalinos y 3.3(b) una deformacién

dirigida en la direccién de los ejes cartesianos.

Como se dijo en las seccién 1.3.1 es necesario utilizar la evaluacion no auto-consistente
para poder calcular la densidad de estados y la estructura de bandas debido a que se
requiere una cantidad mayor de puntos en el espacio reciproco en comparacién con el
calculo de la energia total del sistema. Para el caso de la densidad de estados se utilizan
50 x 50 x 1 en la red de Monkhorst y Pack y se utiliza un algoritmo de ajuste del tetrae-
dro. Para el diagrama de bandas es necesario indicar el camino a seguir en la primera

zona de Brillouin, en la figura 3.4. Se muestra ésta indicando los puntos especiales y
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sus coordenadas en el espacio reciproco. El camino que se siguié para las estructuras
de PtSoy PtSeses K —I'— M — K yparalasde VS, y VSes esI'—= M — K —T'. Es
importante considerar que en el caso de que se aplique la deformacion que se muestra
en la figura 3.3(b), el punto M varia linealmente de (0.3518 0.3518 0) para ¢, = —0.05,
a (0.321 0.321 0) para e, = 0.04.

I:(000) .
M (0.3330.3330)
K:(0050)

Figura 3.4: Mapeo en la primera zona de Brillouin indicando las coordenadas en el

espacio reciproco. Visualizado en XcrySDen

Para generar las gréaficas de la estructura de bandas y de la densidad de estados,
Quantum-Espresso cuenta con los programas llamados bands.x y dos.x, los cuales to-
man los valores calculados por una evaluacién no auto-consistente para poder generar
las graficas correspondientes. También es importante obtener la densidad de estados
proyectada en los orbitales atémicos (pDOS) ya que de éstos se puede observar cuales
son los que contribuyen a la magnetizacion. Para calcular el pDOS se utiliza el programa
llamado projdos.x, el cual también permite calcular la densidad de estados proyectada
resuelta en el espacio reciproco. De esta se puede obtener como es la contribucion de
cierto orbital a la estructura de bandas asi como cuales bandas cuentan con spines

orientados positiva y negativamente (1, J).
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También es de interés visualizar la diferencia de densidad de electrones en el sistema
para poder estudiar los enlaces quimicos entre los atomos. Esta diferencia esta dada por
la resta entre la densidad de electrones (ec. 1.15) y la superposicién de las densidades
atémicas. Asi mismo, también es posible observar la densidad de la magnetizacion
resuelto en el espacio utilizando la ecuacion 1.17, estas dos visualizaciones se pueden
realizar utilizando una herramienta de Quantum Espresso llamada “PostProc” (pp.x) y

se puede observar en XcrySDen.

3.2. Meétodos experimentales

3.2.1. Montaje experimental

En la figura 3.5 se muestra el montaje experimental utilizado para medir el efec-
to Kerr magneto-6ptico en configuracion longitudinal. El sistema estd pensado para
realizar mediciones variando el campo magnético externo, las cuales son ttiles para
caracterizar las propiedades magnéticas del los materiales; es decir funcionaria como
un magnetémetro y se puede variar la longitud de onda lo cual es de gran utilidad
para caracterizar los cambios en las propiedades electrénicas de los materiales bajo la

influencia de un campo magnético externo.

La fuente supercontinua es fabricada por YSL Photonics y tiene como principales
caracteristicas de que es posible controlar la frecuencia de repeticiéon y la potencia del
pulso de salida, en el caso de este trabajo se utiliza una frecuencia de repeticion de
AMH z al 30 % de la potencia total del pulso. El haz de esta fuente de luz sale colimado
de una fibra Optica y se introduce en un monocromador Acton 500M, el cual cuenta
con tres rejillas de 300, 600 y 1200 lineas/mm.. En este caso se utilizan la de 1200
para el rango visible y la de 600 para el infrarrojo cercano. Este dispositivo se puede
controlar por computadora mediante la comunicacién serial. A la salida del monocro-
mador se acopla el haz a una fibra 6ptica para introducirlo en el sistema de medicion.
A la salida de la fibra se utiliza una lente para colimar el haz y posteriormente se co-
loca un polarizador Wollatson que esta orientado a 0° con respecto a la horizontal de

tal forma que la polarizacién del haz de salida esta polarizada linealmente. Debido a
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Fuente Supercontinua
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Figura 3.5: Montaje experimental para medir el efecto Kerr Mageto-6ptico en configu-
racion longitudinal. La fiente supercontinua abarca un espectro de 430 nm a 2400 nm

nm con una frecuencia de repeticion que varia de 10 kHz a 80 M Hz

que es necesario orientar la direccion de polarizacion a 45° se utiliza un retardador de
media onda colocado en una montura rotatoria K10CR1/M de Thorlabs la cual puede
ser controlada remotamente por medio del software Kinesis. Posteriormente se utiliza
un modulador fotoelastico (PEM), cuyo eje rapido esta a 90° con respecto al eje hori-
zontal y cuyo modelo es PEM-90 de Hinds Instruments, al cual se le puede controlar
el retardo que se le induce al haz. En este caso se le agrega un retardo de A/4 con una
frecuencia de operacion es de 42 M Hz. También es posible controlarlo remotamente
por medio de un puerto serial. Una vez que el haz sale del PEM se estard modulando
la polarizacion del haz cambiando de una lineal a circular. Posteriormente se utiliza un
beamsplitter para dirigir el haz hacia la muestra y se utiliza un objetivo de microscopio
de 50x para enfocar la luz en la muestra que esté colocada entre un par de bobinas para
inducir campo magnético en la muestra en las direcciones marcadas en el figura 3.5 y
cuya magnitud se encuentra entre 0 y 0.7 mT. Dicho campo magnético es controlado
variando la intensidad de corriente que circula a travez las bobinas y se cuenta con un
controlador manual que tiene control PID para dicha corriente. El haz reflejado pasa

por un segundo polarizador orientado a 90° que funciona como analizador ya que con-
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vierte los cambios en polarizaciéon en un cambio de intensidad y por tultimo, se utiliza
una lente para enfocar la luz en un detector avalancha de Silicio de modelo Thorlabs. La
salida del detector se conecta a un multimetro Keithley 720 y a un amplificador Lock in
(sr510 Stanford Reseach) que se encuentra sincronizado con la frecuencia de operacién
del PEM. Ambos dispositivos pueden se pueden comunicar a una computadora por

medio de un puerto GPIB-serial.

Se utilizo el analisis de matrices de Jones (Apéndice B) para deducir una expresion
de la intensidad de la luz que llega al detector y se obtiene un par de expresiones para
las razones de la intensidad que detecta el lock in cuando se encuentra sincronizado con

el primer y segundo arménico del retardo del modulador fotoelastico (ecs. B.15 yB.16

)E

Li/Iy = 4J,(Vy) tan(¥) (0 sin(A) — ny cos(A)) (3.2)
LIy = —4J3(Vg) tan(¥) (0, cos(A) + ng sin(A)). (3.3)

En este caso I es detectada por el multimetro digital. Se utiliza un programa desarro-
llado en LabVIEW (Apéndice C), el cual es utilizado para controlar el monocromador
y el PEM asi como para adquirir informacién del amplificador lock in y del multimetro.
Una vez que se tienen estos valores se realiza la razén entre el valor del lock in y el del
multimetro de tal forma que se obtienen las expresiones 3.2 y 3.3 dependiendo de que
si el lock in esta sincronizado a f o 2f. Este programa le permite al usuario realizar
mediciones variando la longitud de onda o medir el ciclo de histéresis variando el campo

magnético externo aplicado a la muestra.

3.2.2. Anadlisis de los datos experimentales

De acuerdo con las ecuaciones 3.2 y 3.3 se observa que es necesario realizar un
analisis mas detallado debido a que no es posible obtener los valores para la rotacién
(0x) v la elipticidad () Kerr de forma directa, dado que en estas expresiones aparecen
mezcladas en ambas ecuaciones. Es posible encontrar los valores para la rotacién y la
elipticidad si se tratan las expresiones 3.2 y 3.3 como un sistema de ecuaciones, para lo
cual es necesario conocer los valores de ¥(eV') y A(eV') del beamsplitter. Estos valores

fueron posible conocerlos realizando una medicién de elipsometria a 70° cuyos valores
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se observan en la figura 3.6 junto con su ajuste realizado con el programa WVASE.
En base con este ajuste es posible estimar los valores de ¥(eV') y A(eV') para 45° con
ayuda de WVASE que se muestran en la figura 3.7. Como se puede observar estos dos
parametros presentan grandes variaciones en todo el espectro por lo que fue necesario
implementar una rutina en Python (Apéndice D) para poder obtener los valores de la

elipticidad y el dngulo Kerr resolviendo el sistema de ecuaciones (3.2 y 3.3).

T T T T T
® datos exp. >
15 ajuste ‘ﬂ
300 - :
;?? 10 |- S \
S S 200 i
= <
® datos exp. »
51 100 - ajuste B
or ! ! ! ! ! ! ! il ° ! M ! ! ! ! |
1 1.1 12 13 14 15 16 1.7 1 1.1 12 13 14 15 16 1.7
Energia (eV) Energia (eV)
(a) valores de ¥ (b) valores de A

Figura 3.6: valores experimentales a 70° para ¥ y A del beamsplitter en funcién de la

energia del fotén con su ajuste.

3.2.3. Muestras

La muestra utilizada en para comprobar que el funcionamiento del sistema de es-
pectroscopia de efecto Kerr Magneto-éptico es una aleacién de Hierro, Cobalto y Boro
(CoFeB) en donde las concentraciones son del 20 % para el Cobalto y el Boro y del
60 % para el Hierro. Dado que se aplica un campo magnético externo B es necesario

conocer la respuesta en funcién del campo magnético H, es conocido que se relacionan

con la siguiente expresién [56]
By = po(H{a m—1) + Mg m—1) + Ha), (3.4)

en donde B es el campo magnético externo, H es el campo magnético inducido, M es

la magnetizacién y H, es el campo desmagnetizante definido como Hy; = —N;M en
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Figura 3.7: valores calculados a 45° para ¥ y A del beamsplitter.

donde Ny es el factor desmagnetizante que generalmente depende de la geometria de la

estructura, la ecuacién 3.4 puede ser escrita en unidades CGS [56]
B[Gauss} = H[Oe] + 47TM[emu cm ™3] + Hda (35)

en donde hay que considerar que las unidades SI se relacionan con las CGS de la

siguiente manera [57):

1T = 107* Gauss
1Am™t = 47 x 1072 Oe

lLemuem™™ = 1072Am™ L

Dado que se trata de una pelicula delgada de CoFeB en este caso el factor desmagneti-
zante en el caso que el campo magnético externo B se dirija en la direccién z se obtiene
[56], Ngy = Ngp =0y Ny, = 47 en unidades CGS, entonces la ecuacién 3.5 se puede
aproximar a

B~H.
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Capitulo 4
Resultados de simulaciones

En el presente capitulo se exponen los resultados de las simulaciones realizadas en
esta tesis. En la seccion 4.1 se muestran las propiedades magnéticas de los materiales sin
defectos. En la seccion 4.2 se estudia el efecto de introducir una vacancia del metal de
transicién en el sistema. En la seccion 4.3 se estudia el efecto de inducir una deformacion

en los sistemas de acuerdo con lo descrito en la subseccién 3.1.2.

4.1. Analisis de materiales sin defectos

4.1.1. PtSe-

En la figura 4.1 se muestra la estructura proyectada en la direccion ¢ y de lado
(direcciones b y ¢). se observa que tiene una estructura 17"y comparando los pardmetros

estructurales obtenidos con otros ya observados anteriormente (tabla 4.1).

Tabla 4.1: comparacion de la constante de red ag, y de enlaces dp;_se, dse_se, €l angulo
entre los 4tomos de Platino y Selenio y el tamafno de la brecha prohibida, estos datos

son comparados con resultados de otras simulaciones y de resultados experimentales.

ao (A) | dpi—se (A) | dse—se (A) | Osepi—se (grado) E, (eV)
calc. 3.7610 2.5343 3.3978 95.81 1.3911 (1.1841)
ref. [58] | 3.75 2.53 3.40 95.67 1.4 (1.2)
exp. [59] | 3.73 2.51 3.35 96.13 1.2

50
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(a) vista de arriba (b) vista de lado

Figura 4.1: Vista de la estructura de PtSesy en la que se repiten 3 veces la celda unitaria

en dos direcciones.

En la figura 4.2 se muestra el diagrama de bandas con acople spin-érbita (fig 4.2(a)) y
sin este efecto (fig. 4.2(b)). La principal caracteristica de este material es que en el caso
de una mono-capa es un semiconductor indirecto, encontrandose el minimo de la banda
de conduccién entre los puntos I'' y M y el maximo de la banda de valencia se encuentra
entre el punto M y I' ( 0.20A! del punto T’ ); desplazandose al punto I' cuando se incluye
el efecto de spin-6rbita, debido a que las bandas que son degeneradas en el punto I'
en la banda de valencia, se separan A% = 333.41 meV y en el punto K se distancian
A%E =163 meV. Ademds se observa que la separacién entre las dos primeras bandas
de conduccién de A% = 57.48 meV en el punto I' y de ASK = 2.1 meV en el punto
K, los cuales son mas pequenos que en la banda de valencia. Estos rompimientos de la
degeneracion provocan que el tamano de la brecha prohibida se reduzca a 1.2 eV. Si se
observa la densidad de estados, se puede notar que la banda de valencia esta formada
principalmente por los electrones de orbitales d del Platino, con excepciéon del maximo
de la banda de valencia el cual estd formado mayoritariamente por los orbitales p del
Selenio, con una mezcla de orbitales d del Platino. En el caso de la banda de conduccién,
la contribucion de ambos orbitales es casi la misma y su distribucion en el diagrama de

bandas se observa en la figura 4.3, la cual esta formada por el mapeo de la densidad de
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estados proyectada sobre el respectivo orbital en la primera zona de Brillouin.

2 T
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Pty
~ Se,
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(a) con acople spin-érbita
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=
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(b) sin acople spin-drbita

Figura 4.2: Graficas del diagrama de bandas y la densidad de estados del PtSes (4.2(a))

incluyendo el acople spin-6rbita y (4.2(b)) sin este efecto.

Dado que la magnetizacion es cero, se puede decir que el material es no-magnético
incluso si se incluye el efecto de spin-érbita. Esto se puede explicar debido a que el

Platino, que tiene seis electrones del orbital d (Pt*T) se encuentran de forma estable en
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el estado ty, [58] y por lo tanto, no cuentan con un orden magnético entre los dtomos
de Platino.

2
’i!ii wm“!!sssss:s;u!"““““t AL
i ittt - Se
Ll !ﬁﬂﬁ!;“;i 1 i ‘ﬁ!!i H! 5::;;!;;;1;!ﬁi
TP mg! LT Hiiii
n Higijist byl
S
= oof .
0
= R 130 TTITY
1| i;ii =iﬂ§§ﬂ= ==ii§;gﬁ"= |
o) .igl; .;! I “i I!i!
!i! !i iil !i-
L ey
-2 gl gty RN T sgggiiﬁg i
4 & I
PR e
g bl et gy, ity —
K r M K

Figura 4.3: Distribucion de los orbitales d del platino y p del Selenio en el PtSe, sin el

efecto de spin-6rbita y considerando una densidad de estados mayor a 0.1 estados/eV.

4.1.2. PtS,

Un material muy similar es el Disulfuro de Platino el cual cuenta con la misma
estructura que el di seleniuro de platino. En la tabla 4.2 se muestra la comparacién con
los datos experimentales y de otras simulaciones con los obtenidos en este trabajo y se
puede observar que estos resultados son muy similares a los reportados de simulaciones
y de parametros experimentales. En el caso de la brecha prohibida se obtiene también
un valor parecido al obtenido experimentalmente. Se puede notar que en comparacién
con los datos correspondientes al PtSes, el PtS, tiene una constante de red mas pe-
quena asi como los demas parametros estructurales. En cambio el tamano de la brecha
prohibida es mayor en el PtSs, lo cual podria indicar que las interacciones entre los

atomos de Azufre y Platino es mayor que el caso del Platino y Selenio.

En la figura 4.4 se muestra la estructura de bandas del PtS, con efectos de acople

spin-érbita (fig. 4.4(a)) y sin este (fig. 4.4(b)). Se puede notar que este material es un
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Tabla 4.2: Se comparan los mismos parametros que en el cuadro 4.1 pero se cambia el

atomo de Selenio por uno de azufre

ap (A) | dpi—g (A) | ds_s (A) | Os_pi_s (grado) E, (eV)
calc. 3.5785 2.4072 3.2207 96.04 1.3911 (1.724)
ref. [60, 61] 3.57 2.40 3.21 96.18 1.81 (1.76)
exp. [59, 62 | 3.5432 | 2.34 3.07 08.21 1.6

semiconductor indirecto con el minimo de la banda de conduccién que se encuentra
entre el punto I' y M al igual que con el PtS,. Pero en el caso de la banda de valencia
no sucede lo mismo ya que cuando se incluyen los efectos de spin érbita, el maximo
de la banda de valencia no se encuentra en el punto I' sino que se localiza entre el
punto I' y K a 0.23A~" del punto I'. En cuanto al rompimiento de la degeneracién
por el efecto de spin-6rbita, se observa una separacion entre las bandas del maximo
de la banda de valencia en el punto I' que es AV = 207.1 meV y en el punto K es
de A%K =195 meV. Para el caso de la separacién entre las dos primeras bandas de
conduccién en el punto I' es de A% = 256 meV y en el punto K es de AVK = 107 meV..
Comparando estos valores con los obtenidos para el PtSe; se observa que, a excepcién
del punto I' en la banda de valencia, son mayores las separaciones A,, en el PtSs,
debido a que a diferencia del PtSe; no sucede una disminucién tan marcada de los
estados correspondientes a los orbitales d del Platino cerca del maximo de la banda
de valencia. En la banda de conduccién es ligeramente mayor la poblaciéon de estos
electrones d que la de los electrones del orbital p del Selenio. En la figura 4.5 se muestra
la distribucion de los estados de dichos dos orbitales en el diagrama de bandas, en el
que se puede notar que los electrones d del platino se encuentran mas distribuidos en
el maximo de la banda de valencia en comparacién del PtSe,. El efecto de spin-orbita
provoca que el tamano de la brecha prohibida se reduzca a 1.72 eV el cual es un valor
cercano al medido experimentalmente[62].

En el caso del célculo de la magnetizacién, se encontré que es 0 pupg/celda, el cual es el
mismo resultado que se obtuvo para el PtSey y el motivo de que éste material no sea

magnético es el mismo que para el PtSe,.
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Figura 4.4: Graficas del diagrama de bandas y la densidad de estados del PtSy (4.4(a))

incluyendo el acople spin-6rbita y (4.4(b)) sin este efecto.

4.1.3. VSe,

Los resultados estructurales y su comparacion con otros trabajos se muestran en la
tabla 4.3, se puede observar que los valores obtenidos son menores a los dos materiales

analizados anteriormente, aunque se sigue manteniendo la estructura 1T estable. En
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Figura 4.5: Distribucién de los orbitales d del platino y p del Selenio en el PtSs sin el

efecto de spin-érbita y considerando una densidad de estados mayor a 0.1 estados/eV.

Tabla 4.3: Se comparan los mismos parametros que en el cuadro 4.1 pero se cambia el

atomo de Platino por uno de Vanadio y sin considerar el tamatio de la brecha prohibida

ao (A) | dv_se (A) | dse—se (A) | Ose—v_se (grado)
calc. 3.3403 2.4924 3.7 84.15
ref. [60] | 3.32 2.48 3.7 83.81
exp. [63] | 3.355 2.47 3.627 85.93

este no existe una brecha prohibida lo que indica que este material se comporta como
un metal. En la figura 4.6 se observan el diagrama de bandas con el efecto de spin-
érbita(fig. 4.6(a)) y sin este (fig 4.6(b)). En dicha situacién se muestran las bandas
1) y con el spin (—1/2,
el nimero de estados no es el mismo para estas dos componentes, provocando una

orientadas con el spin (1/2, 1) v es posible observar que
magnetizacién de 0.62 pp/celda.

Si se observa la figura 4.6(a) se nota que las separaciones que induce el efecto de spin-
orbita el las bandas por debajo del nivel de Fermi son muy pequenas en los puntos
I') M y K, aunque estas aumentan el las posiciones intermedias entre estos, lo cual
permite separar las bandas degeneradas que corresponden a distintos spines (fig 4.6(b)).

ademads, se puede observar en la densidad de estados que estas bandas estan compuestas

Estudio tedrico de propiedades magnéticas en [Pt,V] (Se,S)2 y
experimentacion de efecto Kerr en CoFeB



4. Resultados de simulaciones 57

) f

DOS (est./eV)

T
total
— Vv |
Se,

(E—Ep) (V)

DOS (est./eV)

(b) sin acople spin-6rbita

Figura 4.6: Graficas del diagrama de bandas y la densidad de estados del VSe, (4.6(a))

incluyendo el acople spin-6rbita y (4.6(b)) sin este efecto.

por los electrones en el orbital p de Selenio mezclados con electrones del orbital d del
vanadio a diferencia de los estados cercanos y superiores al nivel de Fermi que estan
compuestos por los electrones del orbital d del Vanadio, principalmente. Tal y como se
muestra en la densidad de estados (fig. 4.6(b)) los orbitales d de Vanadio contribuyen

considerablemente a la aparicién del momento magnético distinto de cero. En la figura
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4.7 se aprecia que la mayor contribucién a los estados ocupados cercanos al nivel de
Fermi, proviene del orbital d,2 y en los estados mas lejanos por los orbitales d., y d.,; por
lo que se espera que los electrones de los estados ocupados tengan el spin orientado en la
direccion perpendicular al plano de la muestra. Los estados no ocupados esencialmente
estan formados por los orbitales d,2_,2 y dy,, en donde los dtomos de vanadio aportan

una magnetizacion de 0.61 up.

T
e
drz,yz + dxy

dzp + dsy

DOS (est./eV)
L

| | 1 |

-3 -2 -1 0
(E—EFp) (eV)

—_

Figura 4.7: densidad de estados parcial de los orbitales d del a&tomo de Vanadio en
VSes, la flecha azul y roja indican la densidad de estados de los spines 1/2 y —1/2

respectivamente.

En la figura 4.8 se observa la densidad de estados proyectada en los orbitales p del &tomo
de Selenio, se puede observar que los orbitales p, son los que contribuyen a los estados
en el VSey, asi mimo se nota que los atomos de selenio aportan una magnetizacion de
—0.038 up.

En la figura 4.9 se muestra la distribucién de spines y se puede notar que en los
atomos de Vanadio se concentran los valores positivos para el spin y en los dtomos de
Selenio se concentra una pequena contribucion negativa que, de acuerdo a la densidad de
estados, esta proviene de el orbital p,; asi mismo, se observa una pequena contribucién

positiva que se puede atribuir a los orbitales p,.

Estudio tedrico de propiedades magnéticas en [Pt,V] (Se,S)2 y
experimentacion de efecto Kerr en CoFeB



4. Resultados de simulaciones 59

- pz
[ 7py+pz |
I
|
[ I B
—~ I
z i
> N
z = \
g \K \
Q ]
| | | |
-3 -2 -1 0 1

(E—EFr) (eV)

Figura 4.8: densidad de estados parcial de los orbitales p del dtomo de Selenio en
VSes, la flecha azul y roja indican la densidad de estados de los spines 1/2 y —1/2

respectivamente.

Figura 4.9: Distribucién de spin en el VSey visualizada con XcrySDen, en donde se
muestra un valor de iso superficie de +0.002, en donde el color rojo indica un valor

positivo y el azul el negativo.

4.1.4. VS,

Este material en la estructura 1T tiene caracteristicas muy similares al VSey, en
la tabla 4.4 se muestran los parametros estructurales calculados en este trabajo y su

comparacion con otras simulaciones. Para este material no existen muchos estudios
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Tabla 4.4: Pardmetros estructurales para el VSs y su comparacién con otras simulaciones

y con datos obtenidos por experimentos.

ag (A) | dy_g (A) | ds—s (A) | s_v_g (grado)
calc. 3.1939 2.3556 3.4632 85.367
ref. [60] | 3.17 |  2.35 3.46 85.04
exp. [64] | 3.22 — — —

experimentales y es por esta razéon que solamente se muestra el tamano de red, el cual
es muy cercano al calculado. De igual forma los pardmetros calculados en este trabajo
son muy parecidos a otras simulaciones realizadas anteriormente.

En la figura 4.10 se muestra el diagrama de bandas con el efecto de spin-6rbita(fig.
4.10(a)) y sin este fig. (4.10(b)). En el caso en el que considera el acople spin-orbita
se observa el mismo fenémeno que en el caso del VSes, es decir en los puntos de alta
simetria (I', Ky M) el rompimiento de la degeneracion en las bandas con distinto spin
(se pueden observar en la Fig. 4.10(b)) es muy pequeno y en las posiciones intermedias
entre estos puntos aumenta la separacién entre estas bandas, permitiendo diferenciar
entre bandas de distinto spin. En el caso de los estados por encima del nivel de Fermi, se
tienen un conjunto bien determinado por bandas orientadas con spin 1 y otras con spin
J v estdn formadas principalmente por el orbital d del Vanadio. En general se observa
que la separacién entre las bandas son pequenas debido a que el &tomo de Vanadio no

es muy pesado en comparacion con el Platino.

En el caso del calculo de la magnetizacién se encontré que este material es ferro-
magnético debido a que la magnetizacién tiene un valor de 0.55 ug/celda, el cual es
un valor menor a que se obtuvo en el caso de VSe,. Observando la densidad de estados
en la figura 4.10(b) se nota que en los estados por debajo del nivel de Fermi, el orbital
d del atomo de vanadio esta un poco delocalizado y la poblacién de los orbitales p del
atomo de Azufre es muy similar al del vanadio, lo cual podria sugerir que estos orbitales
se hibridizan y forman enlaces covalentes entre estos dos atomos y este es un fenémeno

que también se observa en el los materiales descritos anteriormente.

Estudiando los orbitales d del d4tomo de vanadio (fig. 4.11) se observa que, al igual
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Figura 4.10: Graficas del diagrama de bandas y la densidad de estados del VS, (4.10(a))
incluyendo el acople spin-6rbita y (4.10(b)) sin este efecto.

que en el caso del VSe,, el orbital d,» es el que tiene la mayor contribucién a los es-
tados por debajo del nivel de Fermi y que por lo general se encuentran delocalizados.
Para los estados desocupados estos estan formados por orbitales dy2_,2 y dy, los cuales
estan muy localizados. Dichos orbitales también tienen importantes contribuciones en

los estados que se encuentran ocupados, los orbitales d., y d., tienen contribuciones
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importantes en los estados mas cercanos al nicleo y si se toma en consideracion que

los estados orientados en la direccién z, se espera que los spines estén orientados en

esa direcciéon. La magnetizacién que aporta el atomo de Vanadio es de 0.5 up. En el

T
| — d2
7dzz,y2 + dzy
Az +dzy T
=
<]
~ A
[
w |
S
[
B | | !
-3 —2 -1 0
(E—Er) (eV)

Figura 4.11: Densidad de estados parcial de los orbitales d del d&tomo de Vanadio en
VSes, la flecha azul y roja indican la densidad de estados de los spines 1/2 y —1/2

respectivamente.

caso de los orbitales p de dtomo del Azufre (fig. 4.12) se puede observar que la ma-
yor contribucion proviene del orbital p, y es el que participa con los enlaces covalentes

con el Vanadio. Los atomos de Azufre contribuyen con una magnetizacién de —0.024 up.

En la figura 4.13 se muestra la distribucién de spines y se puede notar, al igual que
en el caso del VSey, que en los atomos de Vanadio se concentran los valores positivos
para el spin y en los a&tomos de Azufre se concentra una pequena contribuciéon negativa
que, de acuerdo a la densidad de estados, esta proviene de el orbital p,; asi mismo, se

observa una pequena contribucién positiva que se puede atribuir a los orbitales p..
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Figura 4.12: Densidad de estados parcial de los orbitales p del atomo de Azufre en

VSy, la flecha azul y roja indican la densidad de estados de los spines 1/2 y —1/2

respectivamente.

Figura 4.13: Distribucién de spin en el VS en donde se muestra un valor de iso superficie

de £0.002, en donde el color rojo indica un valor positivo y el azul el negativo.

4.2. Analisis de la introducciéon de una vacancia de

metal de transicion

A continuacién se explica el comportamiento de la magnetizacién por la introducciéon

de una vacancia del metal de transicién en los materiales descritos anteriormente. El la
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sub seccién 4.2.1 se explica el efecto de la vacancia de Platino en PtSe; y PtSs y en la

subseccion 4.2.2 se estudia el efecto de la vacancia de Vanadio en el VSey y VS,.

4.2.1. Vacancia de Platino en PtSe; y PtS,

En la figura 4.14 se muestran las superceldas con la vacancia de platino en PtSe,
y PtSsy; se nota que los atomos de Selenio o Azufre que son vecinos al atomo faltante,
indicado con lineas punteadas azules, se alejan entre si acercandose a los atomos de
Platino vecinos. Este fenomeno debe a que los electrones que formaban parte de los
enlaces covalentes con el atomo de platino quedan libres y aparece une gas de electrones
en el lugar de la vacancia. Para poder apreciar este efecto se muestra en la figura 4.15
la distribucion de carga para valores positivos en escala logaritmica para las supercelda
de PtSey v PtSs, se puede observar que existe una pequena distribucién de electrones

en el lugar del atomo faltante.

J-—7

Se

(a) en PtSes (b) en PtSq

Figura 4.14: Supercelda con vacancia de Platino en PtSes (4.14(a)) y PtSy (4.14(b)).

En la figura 4.16 se muestra el diagrama de bandas con su densidad de estados,donde
se puede apreciar que el principal efecto que se observa es la aparicién de dos niveles
dentro de la banda prohibida y al aumento de la separacién entre los dos tltimos
niveles de la banda de valencia. Adicionalmente se puede notar que en la densidad de
estados, los dos niveles dentro de la brecha prohibida provienen de los orbitales p del

atomo de Selenio vecino a la vacancia; mientras que el orbital p de un atomo de selenio,
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(a) PtSeq

(x1072)An(r)

(b) PtSy

Figura 4.15: Distribucién de carga alrededor de la vacancia de platino en PtSey (4.15(a)),

y en PtSy (4.15(a)).

que mantiene sus enlaces originales completos, no contribuye considerablemente a la
creacion de estos niveles. en relacion a los orbitales d del platino, la casi igualdad que
existia con los orbitales p del Selenio en la banda de conduccién desaparece y ahora la
mayor contribucién viene de los orbitales de Selenio que no son vecinos de la vacancia.

Mediante la introduccién de este defecto se observa que aparece un momento magnéti-
co de 2.37 up/celda. En la figura 4.17 se muestra el diagrama de bandas sin el efecto de
spin-orbita y se puede observar que las bandas con spin 1 y | se encuentran bien distri-
buidas y separadas; ademas se tiene que las bandas inducidas por efecto de la vacancia
dentro de la brecha prohibida corresponden principalmente al spin | y de acuerdo a

la densidad de estados que se muestra a la izquierda del diagrama de bandas, éstas
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Figura 4.16: diagrama de bandas y la densidad de estados mostrando las contribuciones
del orbital d del Platino y d del atomo de Selenio vecino del dtomo faltante y otro que

no lo es.

estan formadas principalmente por electrones en el orbital p de los atomos vecinos a la
vacancia de Platino, sugiriendo que estas provienen de los electrones que quedan libres
por los enlaces covalentes rotos. Ademas se reporta la densidad de estados del orbital p
de un atomo de Selenio que no se ve afectado directamente por la vacancia, donde que
su distribucién es muy similar a la observada en un material sin defectos, de tal forma
que aporta una magnetizacion de 0.003 pp.

Para el orbital p del atomo vecino a la vacancia de Platino, se puede observar en la
figura 4.18 que los estados generados dentro de la brecha prohibida provienen mayorita-
riamente de los orbitales p, y p,. Ademads, por debajo del nivel de Fermi (representado
cono una linea punteada en la figura 4.18) se puede observar que la diferencia en el
numero de estados con spin T y | para las tres componentes del orbital p y la diferencia
es mayor para los orbitales p, y p,, por lo que se espera que el spin esté orientado en la
direccion del plano del sistema. Se tiene entonces un total una contribucion al momento
magnético de 0.224 pp. Para la densidad de estados del orbital d del Platino, se nota
que la mayor contribucién al momento magnético proviene de los orbitales d,2_,2 y
dy, que estdn orientados en la direccién del plano del sistema y que también presenta

una contribucién mas pequena de los orbitales d., y d.,, principalmente formando los
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Figura 4.17: Diagrama de bandas y densidad de estados sin incluir el efecto de spin
orbita en el PtSes, se muestran las bandas correspondientes a cada spin y en el caso
de la densidad de estados se muestra las contribuciones del orbital d del Platino y el

p del a&tomo de Selenio vecino de la vacancia y de un atomo que atin mantiene los tres

enlaces covalentes.

Pz
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DOS (est./eV)
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Figura 4.18: Densidad de estados del orbital p del &tomo de Selenio vecino de la vacancia

de platino.

estados de la banda de conduccion y en total el &tomo de platino contribuye con un

momento magnético de 0.03 pp.
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Figura 4.19: Densidad de estados del orbital d del atomo de Platino.

En el caso del PtS, se observan en la figura 4.20 el diagrama de bandas con el efecto
de spin-orbita y la densidad de estados con el pDOS del orbital d del atomo de Platino
y el orbital p de un atomo de Azufre vecino a la vacancia y de uno que no lo es. Se
observa que aparecen algunas bandas dentro de la brecha prohibida y las cuales son
muy similares a las observadas en el PtSes, aunque se observa que el nivel de Fermi
se desplaza dentro de la banda de valencia y se ve que los estados dentro de la brecha
prohibida provienen de los atomos de Azufre vecinos a la vacancia.

En este caso aparece un momento magnético de 2.63 up/celda. En la figura 4.21 se
muestra el diagrama de bandas indicando su distribucion para cada spin Ty |. Notese
que las bandas que se generan por el efecto de la vacancia provienen del orbital p del
atomo de Azufre, cercano a la vacancia del Platino. De igual manera que con el PtSe; el
atomo de Azufre que no se ve afectado por la vacancia, no muestra una magnetizacién
considerable; ademés de que la densidad de estados correspondiente al orbital p de este

atomo no es muy distinta al del sistema sin deformar.

Si se analiza la densidad de estados proyectada del atomo de Azufre, que ain con-
serva sus tres enlaces, ( fig. 4.22), se puede observar que si existe un pequeno efecto

que puede ser debido al esfuerzo que se induce con la creacién de la vacancia, se puede
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Figura 4.20: Diagrama de bandas y densidad de estados del PtS, con vacancia de Platino

incluyendo el efecto de spin-érbita.
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Figura 4.21: Diagrama de bandas y densidad de estados del PtS; en donde se muestra
la distribucién del spin, en el caso de la densidad de estados la densidad de estados

total se multiplicé por 0.2 para una mejor visualizacion.

notar que si contribuyen poco a la formaciéon de los estados dentro de la brecha prohi-
bida, aunque ya se nota que en los estados por debajo del nivel de Fermi existe una

pequena diferencia en el nimero de estados con spin 1 y |; de tal forma que tiene una
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contribuciéon al momento magnético de 0.01 pp. En la figura 4.23 se tiene la densidad

T
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N

DOS (est./eV)

| |
-2 =15 -1 —-0.5 0 0.5 1 1.5 2
(E — EF) (eV)

Figura 4.22: Densidad de estados parcial de los orbitales p del a&tomo de Azufre que no

es vecino a la vacancia.

de estados del orbital p del atomo de Azufre vecino de la vacancia y se puede notar
que la mayor contribucion a los niveles provocados por la vacancia proviene del orbital
py- Dicho orbital también contribuye a los estados cercanos al nivel de Fermi, lo cual
es distinto a lo que sucede en el dtomo de azufre que atiin mantiene sus enlaces (fig.
4.22). En cuanto a la contribucién de la magnetizacion se puede observar que proviene
principalmente de los orbitales p, y p, lo que favorece a que los spines se orienten en
estas direcciones, en total este &tomo aporta una magnetizacion de 0.283 pp.
En el caso del atomo de platino, este también contribuye a la formacion de los estados
dentro de la brecha prohibida, tal como se muestra en la figura 4.24 los orbitales d,2_,»2
y dgy son los principales componentes de estos estados. En general estos orbitales, junto
con d,2, contribuyen a la diferencia de poblaciéon para los spines 1 y | y por lo tanto
la contribucién a la magnetizacion es de 0.044 pp. La aparicion de este efecto se debe
a que los enlaces metélicos entre los atomos de platino se debilitan y de esta forma
aparece una pequena magnetizacion.

En la figura 4.25(a) se muestra la distribucién de carga en el PtSe; y se puede

notar que en los atomos de Selenio que estan cercanos a la vacancia, los electrones
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Figura 4.23: Densidad de estados parcial de los orbitales p del atomo de azufre vecino

a la vacancia.
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Figura 4.24: Densidad de estados parcial de los orbitales d del atomo de platino.

se agrupan orientandose en hacia la vacancia, indicando que los electrones no estan
formando nuevos enlaces. También se puede notar que los orbitales p, y p, se estan

hibridizando. En la figura 4.25(b) se muestra la distribucién de spines en el PtSey lo
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cual refleja la magnetizaciéon. Estos se encuentran mayormente localizados en el los
atomos de Selenio cercanos a la vacancia, concordando con lo observado en la densidad
de estados (fig. 4.18).

(a) densidad de carga (b) densidad de spines

Figura 4.25: Tsosuperficies de la densidad de carga (4.25(a)) y la densidad de spines
(4.25(b) del PtSey con un valor de 0.001e/A%.

En el caso del PtSy se observa en la figura 4.26(a) la densidad de carga cerca de
la vacancia y es posible observar los enlaces covalentes entre los atomos de Platino y
Azufre y en la regién de la vacancia se observa que los orbitales p, y el p, se hibridizan
tal como sucede con el ptSes. En cuanto la magnetizacion se tiene que la densidad de
spines se concentra en los atomos cercanos a la vacancia, debido a que los electrones no
se encuentran formando enlaces y se puede notar que dicha distribucion es la esperada

en acuerdo a la densidad parcial de estados para el azufre (fig. 4.23).

4.2.2. Vacancia de Vanadio en VSe; y VS,

Es importante analizar esta clase de defectos debido a que se observa un fenémeno
distinto a los materiales con Platino, ya que en lugar de que los dtomos de Selenio y
Azufre, se alejen entre si estos se acercan. En la figura 4.27 se detallan las superceldas

con la vacancia de Vanadio con las posiciones de los dtomos ya optimizadas.
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(a) densidad de carga (b) densidad de spines

Figura 4.26: Isosuperficies de la densidad de carga (4.26(a)) y la densidad de spines
(4.26(b) del PtS, con un valor de 0.001e/A,

(a) VSesy (b) VSy

Figura 4.27: Superceldas con la vacancia de Vanadio. Visualizada con XcrySDen.

En la figura 4.28 se muestra la distribucion de carga en la region de la vacancia en
el VSe; v VS,, en donde se puede observar que no existe distribucion de carga en la
posicion en donde se ubicaba el atomo de Vanadio, lo cual explica el motivo por el cual

no se separan los atomos vecinos de la vacancia tal como sucede con el PtSe; y PtS,.

En la figura 4.29 se muestra el diagrama de bandas y la densidad de estados del
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(x1072)An(r)

(x1072)An(r)

(b) VSq

Figura 4.28: densidad de carga en la regién de la vacancia en el VSe; v VS, visualizada

con XcrySDen

VSes. En cuanto a la densidad de estados se observa que mantiene una forma muy simi-
lar al caso de la estructura sin defectos (fig. 4.6(a)). En cuanto al diagrama de bandas
se observan mas bandas que en el caso que se estudié en la sub seccion 4.1.3 y esto es
debido a que las estructuras tienen mas atomos que en el caso de la celda unitaria y
no necesariamente se deben a la vacancia, en la figura 4.30 se observa la distribucion
de los orbitales en el espacio reciproco y se puede notar que los orbitales p del atomo

de selenio vecino ala vacancia se encuentran localizados en ciertas posiciones cercanas

al nivel de Fermi.
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Figura 4.29: Estructura de bandas y densidad de estados de la supercelda de Vse; con

un vacancia de vanadio y el efecto de spin-érbita.
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Figura 4.30: Distribucién de los orbitales p del 4&tomo de Selenio y d del Vanadio.

En la figura 4.31 se muestra el diagrama de bandas indicando a qué spin pertenecen,
notandose ahora la diferencia de poblacion entre los electrones de spin 1y | provocando
una magnetizacién de 0.48 g /celda. Si se compara la magnetizaciéon de la supercelda sin

defectos que es 3.19 up/celda, se nota que se reduce la magnetizacién considerablemente
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y para poder explicar la razén de este fendémeno, es necesario observar los cambios en

las contribuciones de los atomos del sistema a la magnetizacion total.
I — I —
—  total
[l

—— Seyvacancia |
— S

(FE — FEr) (eV)

DOS (est./eV)

Figura 4.31: Diagrama de bandas y la densidad de estados para los spin 1 y | mostrando

la distribucién de estos

Analizando el comportamiento de los atomos de Selenio que no es vecino de la va-
cancia, se observa que no se ve afectado directamente por la vacancia, ya que presenta
una magnetizaciéon de —0.012 ppg, la cual es menor que en el caso expuesto en la sub-
seccién 4.1.3. En la figura 4.32 se observa la densidad de estados de los orbitales p del
atomo de Selenio con sus enlaces completos y es posible apreciar que la mayoria de los
estados provienen de los orbitales p, y p, y al igual que en el caso sin defectos, existe
una region entre el nivel de Fermi y 0.5 eV por encima de este, en donde no existe una
gran contribucién de estados. Para el caso de la densidad de estados del atomo vecino
a la vacancia de vanadio (fig. 4.33), se puede observar que en la regién préxima al nivel
de Fermi, si existen mas estados que provienen de los orbitales p, y p. y, a diferencia
de los materiales con Platino, no aumenta la contribuciéon en la magnetizacion, ya que
aportan —0.007 upg, por lo que practicamente no aportan a la magnetizacién total del

sistema. En principio esto no reduciria la magnetizaciéon del material debido a que en
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el caso del VSes, la mayor contribucién proviene de los atomos de Vanadio.

DOS (est./eV)

T T
Py + P2

MJW/LLWJ\A

(E—EFr) (eV)

Figura 4.32: Densidad de estados parcial de los orbitales p del datomo de Selenio con

enlaces completos.
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Figura 4.33: Densidad de estados parcial de los orbitales p del &tomo de Selenio vecino

a la vacancia.

En la figura 4.34 se puede que la distribucion de los orbitales d,-

—y2 Y gy son los
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que contribuyen mayoritariamente a la densidad de estados en la region cercana al
nivel de Fermi y en los estados de mayor energia. En la region mas cercana al ntcleo
la mayor contribucion proviene de los orbitales d., y d.,; sin embargo, la diferencia de
poblaciones proviene principalmente de los orbitales dg2_,2 y d,, y por lo tanto, los
spines siguen teniendo la misma orientaciéon que en el caso del material sin defectos,
pero la magnetizacién se reduce a 0.16 upg, el cual es un valor 74 % menor al caso del

material sin defectos.

T
— de
7(112,?/2 —+ dzy
dzp +dy
2
~
N’ W
n Y
o
. l
| | 1 |

-3 —2 -1 0 1
(E - Ep) (eV)

Figura 4.34: Densidad de estados parcial de los orbitales d del &tomo de Vanadio.

En el caso del VS; se tiene un fenémeno similar, tal como se observa en la figura 4.35
el efecto de la vacancia de Vanadio induce que ciertas bandas provengan de electrones
del atomo de azufre cercano a la vacancia y estas se encuentran en posiciones cercanas
al nivel de Fermi. dicha distribuciéon se ve muy similar al del VSe,. En la figura 4.36
se muestra el diagrama de bandas correspondiente a a cada spin (1, |) en donde se
puede notar que existen bandas bien definidas para cada spin por debajo del nivel de
Fermi y por encima de este, también se observa que las bandas para cada spin no son
muy distintas. En cuanto a la densidad de estados se puede observar que las mayores
contribuciones provienen del orbital d del Vanadio, aunque la diferencia entre estos y los

provenientes del orbital p del Azufre, ya no es tan grande como en el caso del material
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Figura 4.35: Distribucién de los orbitales p y d de Azufre y vanadio en el diagrama de

bandas
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Figura 4.36: Diagrama de bandas y Densidad de Estados del VS,.

sin defectos (subsec. 4.1.4). Ademds de que se observa que la diferencia de poblacién
entre diferente spin es mas pequena que en el caso del material sin deformar, lo cual
induce una magnetizacién de 0.76 pup/celda y, si se compara con el valor 2.04 upg/celda
que se obtuvo con la supercelda sin defectos, se observa un valor menor. En cuanto el

atomo de Vanadio en la figura 4.37 se muestra la densidad de estados parcial de los
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orbitales d del atomo de Vanadio y se observa que la mayor diferencia de poblacion
entre los spines 1 y | proviene de los orbitales d., y d., en la region mas cercana al
ntcleo y de los orbitales dg2_,2 y d;, en la regién cercana al nivel de Fermi y por lo
tanto, la magnetizacién se debe principalmente a la diferencia de poblacién de estos
orbitales y cuyo valor es de 0.215 up, el cual es un valor menor al que se obtuvo en el

material sin defectos. En cuanto al atomo de Azufre, que aun tiene sus tres enlaces, se

T

— d,2
22— z+dT7
d +d.,

Mwﬂ/
T

—3 2 —1 0 1
(E - EFp) (eV)

DOS (est./eV)

Figura 4.37: Densidad de estados parcial de los orbitales d del d&tomo de Vanadio

puede notar en la densidad de estados (fig. 4.38) que la mayor contribucién proviene
del orbital p, en la regiéon cercana al nivel de Fermi. Es posible notar que la diferencia
de la poblacién de spines no es muy grande y por lo tanto, se tiene una magnetizacion
de —0.0092 pp. Para el dtomo de azufre cercano a la vacancia se observa en la densidad
de estados proyectada (fig. 4.39) se puede notar que la mayor contribucién proviene
de los orbitales p, y p. en la regién cercana al nivel de Fermi. Esto se puede deber a
que los orbitales que participaban en los enlaces con el atomo de Vanadio se combinan
con los orbitales p,; ademas se puede observar que si existen estados por encima del
nivel de Fermi, que al igual que en el VSe,, se relacionan con estados generados con la
vacancia y concuerda con lo observado en la distribucién de los estados de los orbitales
en le diagrama de bandas. En cuanto a la diferencia de las poblaciones de spines, esta

proviene de estos dos orbitales y se tiene una magnetizacion de —0.0038 upg, el cual es
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un valor pequeno y se observa el mismo fenémeno que en el caso del VSey, en donde
la aportacion de los dtomos calcogenos no contribuyen de la misma manera que en el

material sin defectos.

: — ‘pz
| Py |
| MIK | -
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-3 —‘2 —‘1 (3 ‘1

(E—Ep) (eV)

Figura 4.38: Densidad de estados parcial de los orbitales P del atomo de Azufre que no

se ve afectado por la vacancia de Azufre.

En la figura 4.40 se muestra la densidad de carga del VSe, (fig. 4.40(a)) y VS, (fig.
4.40(b)), donde se puede observar que los enlaces entre el calcogenuro y el Vanadio
es covalente y que los atomos de Azufre y Selenio, que son cercanos a la vacancia de
Vanadio, se comportan de la misma manera que los materiales con Platino. Es posible
notar que los orbitales p, y p, se combinan y se puede notar en la parte inferior de la

figura, que el atomo que no se ve afectado por la vacancia se conservan sus tres enlaces.

En relacion a la densidad de spines (fig. 4.41) se puede observar que los dtomos cercanos
en la vacancia no aportan una gran cantidad a la densidad total y lo cual esta de acuerdo

con lo observado en las densidades de estados de los atomos de Azufre y Selenio.
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Figura 4.39: Densidad de estados parcial de los orbitales p del atomo de Azufre vecino
de la vacancia.

Figura 4.40: Iso superficies de la densidad de carga con un valor de £0.001e/ A3
4.3. Estudio del efecto de las deformaciones en la
magnetizacion
4.3.1. Efecto en VSe; y VS,

Si se aplica una deformacién mecénica isotrépica descrita en la Figura 3.3(a) y cuya

magnitud de deformacion se describe por la ecuacion 3.1, se puede observar que la
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(a) VSey (b) VS,

Figura 4.41: Iso superficies de la densidad de spines con un valor de +0.0002¢/ A3

variacién de la magnetizacién en el VSey (fig. 4.42(a)) v Vsy (fig. 4.42(b)) presentan
un comportamiento casi lineal con respecto a la variacién de la deformacién con un
valor que va desde —0.05 a +0.05; para el VSes la magnetizaciéon cambia de 0.3 a
1.04 pp/celda, indicando un cambio en la magnetizacion de 0.74 pp/celda. En el caso
del VS, la variacién de la magnetizacion es de 0.23 a 1 up/celda, lo cual indica un
cambio de 0.77 pp/celda, sugiriendo un cambio mayor que en comparacién con el VSes.
De igual forma se muestran imagenes de las estructuras deformadas con valores de
deformacion € = —0.05, 0.0, 0.05.

Para poder analizar la variacién de la magnetizacién se consideran los cambios en
las distancias entre los distintos atomos que estan identificadas de acuerdo con lo que
se muestra en la figura 4.43.

Si se toma en cuenta el cambio de la distancia entre los dos dtomos calcogenos, es
posible observar que el cambio correspondiente disminuye conforme aumenta la defor-
macién tal y como se aprecia en la figura 4.44 para en Vsey y VSy. En este caso no se
observa una tendencia parecida a la magnetizacion. En cuanto a la distancia entre el
atomo de Vanadio y el Azufre o Selenio, se muestra en la figura 4.45 la variacién del
cambio de la distancia entre estos dos atomos y es posible notar que se comportan de
forma lineal y con una tendencia similar a la magnetizacién. En esta figura se muestran
ademas las lineas de dicha tendencia y se puede notar que el cambio es mayor en el

caso del VS,, lo cual concuerda con lo observado en la magnetizacion.
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Figura 4.42: Gréficas de la magnetizacion en funcion de la deformacion isotrépica en

VSey y VSs mostrando el ajuste lineal de los datos.

Para la deformacién anisotrépica que se muestra en la figura 3.3(b) se observa en la

figura 4.46 la magnetizacion en funcién de la deformacién €, y es posible notar que no
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—_—V -V
— V-Se,S
—— Se,S-Se,S

Figura 4.43: Distancias entre dtomos en el VSe; y VS, en donde las esferas grises

representran el vanadio y las amarillas El Azufre o Selenio.

existen cambios considerables de tal forma que se puede argumentar que se mantiene
constante; el principal efecto de aplicar dicha deformacion es que ya no existe un angulo
de 120° entre los atomos de Vanadio y esto provoca que se pierda la simetria octaedral;
sin embargo, las estructuras no sufren grandes cambios tal y como se puede notar en las
figuras 4.46(a) y 4.46(b). Dicha deformacién provoca que la distancia entre los dtomos
de Azufre o Selenio y Vanadio sea diferente para cada atomo de Vanadio vecino. En el
caso de esta deformacion las dos distancias se siguen comportando de la misma manera
y una no, estas dos distancias con comportamientos diferentes se encuentran marcadas
por (S, Se—V); 5 en la figura 4.47. De igual forma la distancia entre calcgenos no es la
misma y estdn indicadas por (S, Se — S, Se); 2. Esta 'ultima deformacién se aplic6 para
valores de ¢, de —0.03 a 0.03, lo que indujo un cambio en el dngulo entre los atomos
de Vanadio de 4+3° en ambos materiales. Sin embargo no provoca grandes cambios
en la distancia entre los atomos de vanadio tal y como se observa en la figura 4.48
donde se puede notar que el cambio en la deformacién anisotrépica es mas pequeno. Al
momento de observar el cambio de las distancias (S, Se— .S, Se); 2 que se muestran en la

figura 4.49, es posible notar que en el caso del VSe, la variacion de las correspondientes

Estudio tedrico de propiedades magnéticas en [Pt,V] (Se,S)2 y
experimentacion de efecto Kerr en CoFeB



4. Resultados de simulaciones 86

1072

A(S - S)(4)

(b) VSq

Figura 4.44: Cambio en la distancia entre dos atomos de Selenio en VSey y Azufre en

VS,.

distancias tienen signos contrarios; es decir, que mientras A(Se — Se); aumenta con el

incremento de €., A(Se — Se)y disminuye. Si se calcula la variaciéon promedio (que se

Estudio tedrico de propiedades magnéticas en [Pt,V] (Se,S)2 y
experimentacion de efecto Kerr en CoFeB



4. Resultados de simulaciones 87

1072
T T
] p— Viso |
—m—(0.64 - x + 1.51 - 1072 ajuste

2 - |
=
)
©n

| 0+ N
&
<

2 N

—6 —4 -2 2 4 6

¢ 1072
(a) VSes
1072
T T
41+ —e— AVS s
—m—0.7-2+1.92-1073 ajuste

2 - |
3
)

| 0l |
e
<

92| |

—4 \ \ \ \ \
—6 —4 —2 0 2 4 6
¢ 1072
(b) VS,

Figura 4.45: Cambio en la distancia entre dos atomos de Selenio en VSes y Azufre en

VS,.

muestra en la figura 4.49(a)) se nota que ronda entre +0.014. En el caso del VS, (fig.

4.49(b)) los cambios en la variaciéon de A(S — S); 2 se comportan de la misma manera
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Figura 4.46: Graficas de la magnetizacion en funcion de la deformacién anisotropica en
VS€2 y VS2
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Figura 4.47: Distancias entre atomos en el VSe; y VS, en la deformacién anisotropica,

las esferas grises representan el vanadio y las amarillas El Azufre o Selenio.

que en el VSe,. Como se puede notar en ambos casos el cambio es considerable.
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Figura 4.48: Comparacion del cambio en da distancia entre atomos de vanadio bajo una

deformacion isotropica y otra anisotropica.

En la figura 4.50 se muestra la variaciéon de la distancia entre el Selenio o Azufre
y el Vanadio, donde se puede observar un comportamiento muy similar al caso de
las distancias entre atomos de Azufre o Selenio descritos anteriormente y en la figura

4.50(a) se indica el cambio A(Se — V)12, en donde se tiene que, es posible observar
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(b) VSq

Figura 4.49: variacién de las distancias entre atomos de Selenio en el VSey y de Azufre

en VSs.
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que mientras A(Se — V'); aumenta con el incremento de ¢,, A(Se — V'), disminuye. El
cambio promedio de A(Se — V) da un valor que varfa entre —0.004 y 0.007 A. Para
el VS, (fig. 4.50(b)) sucede el mismo comportamiento en donde es posible observar un
cambio promedio que se encuentra entre el mismo rango que en el VSes,.

Dado que el cambio en la distancia entre los dtomos de Selenio o Azufre y el atomo
de Vanadio es muy pequeno, entonces la interacciéon entre estos dos atomos no varia
considerablemente causando que la magnetizacién individual de estos atomos practica-
mente no cambia tal y como se muestra en la figura 4.51.

En el caso de la deformacién isotrépica se observa un fenoémeno diferente: en la
figura 4.52 es posible notar que la magnetizaciéon del dtomo de Vanadio se comporta de
la misma manera que la magnetizacién de todo el sistema (fig. 4.42) y en ambos caso
se observa un comportamiento muy similar de la magnetizaciéon del atomo de Vanadio
para VSey y VS,. Para el caso de los dtomos de Azufre y Selenio se encuentra que
el valor negativo aumenta tendiendo a —0.092 up para el selenio y —0.07 up para el
Azufre.

4.3.2. Efecto de una vacancia de Platino en PtSe; y PtS,

En cuanto el estudio del PtSe, y el PtS, se puede apreciar en la figura 4.53 que
muestra muestra una deformacién isotrépica en donde e toma valores entre +0.05 y
es posible notar que a cierto valor de € la magnetizacién correspondiente se desvanece,
gmo = 0.04 para el PtSe; v €,,0 = 0.05 para el PtSs. Es posible también notar que existe
una regiéon en la que la magnetizaciéon aumenta antes de reducirse a cero y en el PtSe,
se observa una reduccion en la magnetizacion para valores negativos de €. También se
muestran las imagenes de las estructuras deformadas que corresponden a valores de e
en donde la magnetizacion es cero o mucho menor al valor a ¢ = 0. Posteriormente se
analizan el cambio de las distancias entre los &tomos que se observan en la figura 4.54.

Ahora se estudian los cambios de (S, Se — S, Se); 2. En la figura 4.55 se muestra el
cambio A(S, Se — S, Se)12 en PtSey y PtSy. Hay que hacer notar que los cambios se
calcularon con respecto a la estructura sin defectos. En el caso del PtSe, (fig. 4.55(a))
es posible observar que A(Se — Se); se mantiene constante hasta que se adquiere un
valor de la deformacién de e = 0.04 en donde toma un valor negativo, indicando que los

atomos de acercan. En el caso del PtSy (fig. 4.55(b)) sucede el mismo fenémeno, pero el
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Figura 4.50: variacién de las distancias entre atomos de Selenio en el VSey y de Azufre

en VSs.

cambio de la distancia A(S — S); no sucede sibitamente como en el PtSe, sino que es

gradual hasta que se adquiere un valor negativo para ¢ = 0.05. Para el A(S,Se— .S, Se),

Estudio tedrico de propiedades magnéticas en [Pt,V] (Se,S)2 y
experimentacion de efecto Kerr en CoFeB



4. Resultados de simulaciones 93

1072
I I
s |-—3.88
0.64 |
= 1-39 o
2 063] 3
S o
£ 063} — - —3.92 -
NS Q
2 g
£ 0.62] 1-3.94 3
g 5]
= 0.62| 1-3.96 <
0.61 | 1-3.98
| | | | | | |
3 -2 -1 0 1 2 3
ce 1072
(a) VSesy
1072
I I
——mV
0.5 ——mS =24
E 1241 =
= 049 | =
= 1242 7
g 049) 1-243 §
2 2
% | -244 %
= 048 =
1 -2.45
048 \ \ \ \ \ L 4 —2.46
3 2 -1 0 1 2 3
Fa 1072
(b) VS,

Figura 4.51: Magnetizacién del dtomo de vanadio y selenio o Azufre en el VSe, (4.51(a))

y VS (4.51(b)) bajo una deformacién anisotrdpica.
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Figura 4.52: Magnetizacién del 4tomo de vanadio y selenio o Azufre en el VSe, (4.52(a))

y VS, (4.52(b)) bajo una deformacién isotrépica.
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Figura 4.53: Magnetizacién en funcién de una deformacién isotrépica en PtSes y PtS,

con una vacancia de Platino

se observa que el valor aumenta gradualmente hasta que el valor A(S, Se — S, Se); se

vuelve negativo y en ese momento A(S, Se — S, Se), también se reduce. Para el PtS,
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— Pt—-Pt
— (5,8¢—S,8e);
— (5,8¢ -8, Se),

Figura 4.54: Distancias entre atomos que se utilizan para estudiar una desinformacién
isotrépica, las esferas grises representan los atomos de Platino y las amarillas a a&tomos

de Selenio o azufre.

también se observa aun cambio gradual tal y como se puede ver en A(S — S); y la
razon por la cual se reduce la magnetizacién es debido a que se forman enlaces entre
los dtomos de Azufre o Selenio son vecinos a la vacancia.

En relacion a la deformacién anisotropica se puede observar en la figura 4.56 la
magnetizacion en funcion de €,. En el caso de PtSe; €, toma valores de —0.05 a 0.03. De
—0.03 a 0.01, la magnetizacion es diferente de cero y se mantiene constante con un valor
de 2.55 pp/celda y en la figura 4.56(a) las imdgenes de las estructuras son mostradas
al aplicar una deformacién € de —0.04 y 0.02 que corresponde a la desaparicion de la
magnetizacion, se puede notar que las estructuras ya no tienen la simetria octaedral,
donde la forma se asemeja a un rectangulo en la region de vacancia y esto es de esperarse
debido a que se comprime en la direccién x y se expande en y y viceversa. Para el PtSe,
no fue posible observar una disminucion de la magnetizacion en valores negativos de
£, que se mantiene casi constante con un valor de 2.6 ug/celda hasta que se alcanza
un valor de €, = 0.04 la magnetizacién desaparece. En la figura 4.56(b) se presenta la
imagen de la estructura cuando se aplica la deformacién ¢, = 0.04 observandose un
comportamiento de la misma manera que en el caso del PtSe,. Para poder analizar los

cambios estructurales bajo esta deformacién anisotrépica se estudian las variaciones de
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Figura 4.55: Comparacién del cambio entre dtomos de Selenio en el PtSey (4.55(a)) y
de Azufre en PtSy (4.55(b).)

las distancias por la aplicacién de una deformacién ¢, = —¢, con respecto al caso en el
que no existe la vacancia en el sistema. En la figura 4.57 se presentan dichas distancias
y como es de notar esta deformacion induce méas cambios en las distancias debido a que
no se esta aplicando en los ejes del material.

En la figura 4.58 se muestran los cambios de las distancias entre los atomos de

Selenio en el Ptses (fig. 4.58(a)) y de Azufre en PtS, 4.58(b)). El comportamiento es
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Magnetizacion (up)

Ex
(b) PtS,
Figura 4.56: Magnetizacién en funcién de una deformacion anisotropica en PtSes y PtS,

con una vacancia de Platino

diferente en los dos materiales: para el PtSes; se observa que para valores a partir de

e, = —0.04, A(Se — Se); adquiere valores negativos y ésta es la principal razén por la
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Figura 4.57: Distancias entre atomos que se utilizan para estudiar una desinformacién
anisotropica, las esferas grises representan los atomos de Platino y las amarillas a &tomos

de Selenio o azufre.

que la magnetizacién desaparece; posteriormente conforme se aumenta la deformacién
€z, €l cambio en A(Se — Se); aumenta mientras que A(Se — Se)s disminuye. Dicho
comportamiento también se observa en el PtSs,en donde cuando se llega a un valor
de g, = 0.02 para el PtSey y €, = 0.04. En el caso del PtSy, A(S, Se — 5, Se), toma
un valor negativo y A(S, Se — S, Se); crece hasta aproximarse a 1 A. Dichos cambios
serian los causantes de formar la estructuras que se muestran en la figura 4.56. En
cuanto a A(S, Se — S, Se)s, en ambos materiales se observa un comportamiento similar
con A(S,Se — S, Se)s.

En la figura 4.59 se muestra la magnetizacién de los respectivos elementos en PtSe, y
PtS,, en donde es posible notar en la figura 4.59(a) que para el caso del PtSe; se observa
que la mayor contribucién proviene de los atomos de Selenio cercanos a la vacancia.
Dicha magnetizacion se mantiene constante con el valor para la magnetizacion descrito
en la sub seccion 4.2.1. Para los otros dtomos se obtienen magnetizaciones con los valores
descritos en dicha sub seccion, pero cuando la magnetizacion del atomo de Selenio se
reduce a cero estos también lo hacen. Es posible notar que la magnetizacion desaparece
cuando A(Se—Se); se vuelve negativo indicando que los d&tomos de Selenio de diferente
capa se acercan mas de lo que estaban antes de introducir la vacancia. En el caso de una
deformacion anisotrépica se muestra la magnetizacién de los atomos de Selenio vecino

de la vacancia y otro que no lo es y el Platino, en la figura 4.60 es posible notar que
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Figura 4.58: Comparacién del cambio entre dtomos de Selenio en el PtSey (4.58(a)) v

de Azufre en PtS, (4.58(b) )en una deformacién anisotrépica.

bajo esta deformacion se reduce el valor de la deformacion €, en la cual se induce a
cero la magnetizacion. Al igual que en la deformacion isotropica, cuando la distancia
entre atomos de Selenio se vuelve negativa, la magnetizacién se reduce a cero y esto se

puede notar para A(Se — Se); para valores de ¢, negativos y A(Se — Se), para valores
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Figura 4.59: Magnetizacion correspondiente a cada atomo de PtSey yPtS, sujetos a una

deformacién isotrépica

de e, positivos, tal y como se observa en la figura 4.58(a). En el caso del PtSy para
la deformacién isotrépica, se puede observar en la figura 4.59(b) un comportamiento
similar que para el PtSe; con la diferencia de que en este caso la magnetizacién no se
reduce para valores de e, negativos y el aumento de la magnetizacion que se observa

en la figura 4.53(b), se puede notar que proviene principalmente del d&tomo de Platino
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y cuando A(S — S); toma valores negativos. La magnetizacién de cada elemento se
reduce a cero. Para una deformacién anisotrépica (fig. 4.60(b)), para valores negativos
de £, no se observa la reduccién a cero de la magnetizacién, lo cual concuerda con lo
observado en la figura 4.58(b), en donde no existen valores negativos para A(S —S5); 2,
y cuando €, = 0.04 la magnetizacién se desaparece y en la figura 4.58(b) se puede notar

que A(S — S); se vuelve negativo.
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Figura 4.60: Magnetizacion correspondiente a cada dtomo de PtSe; yPtSs de una de-

formacién anisotrépica
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Capitulo 5

Resultados experimentales

5.1. Histéresis en la medicién de rotaciéon y elipti-

cidad Kerr en una muestra de CoFeB

Antes de intentar medir un espectro de efecto Kerr magneto-éptico se desea observar
ciclos de histéresis los cuales son caracteristicos de materiales ferromagnéticos, éste se
midi6 con una longitud de onda de 660 nm, lo cual equivale a una energia de foton de
1.88 eV'. El campo magnético externo se varia entre los valores de +£50 mT’, en donde el
signo + indica la direccion del campo magnético externo de acuerdo a lo descrito en la
figura 3.5, lo que equivale de acuerdo a lo descrito en la sub seccién 3.2.3 en un campo
magnético H en unidades c.g.s. de £500 Oe. En la figura 5.1 se muestran las graficas
de rotacion (Fig. 5.1(a)) y elipticidad (Fig. 5.1(b)) Kerr. En ambas gréficas ya se aplic6
la correccién descrita por las ecuaciones 3.2 y 3.3, es posible observar en ambas grafi-
cas un ciclo de Histéresis en donde el cambio del angulo Kerr es de aproximadamente
0.2 mrad lo cual equivale a 0.0116°. En el caso de la elipticidad se obtiene una senal de
menor calidad pero si es posible ver una tendencia: en este caso se puede detectar que
el mayor cambio en la elipticidad es de 0.241 mrad que equivale a 0.0138°. Dicho valor
muy parecido al obtenido con la rotaciéon Kerr y el campo de cohersién H. con un valor
aproximado de £100 Oe.
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Figura 5.1: Medicién de rotacién (5.1(a)) y elipticidad (5.1(b)) Kerr enuna muestra
de CoFeB. Dentro de cada figura se muestra en cambio de la senal medida con cada

direccion de campo magnético.
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5.2. Medicion de espectro de efecto Kerr mgneto-
optico

A continuacién se utilizé la fuente supercontinua y se midieron espectros con y
sin campo magnético aplicado y se obtuvieron los resultados que se muestran en la
figura 5.2. En dicha figura es posible observar un cambio en el dngulo y elipticidad
Kerr; ademds se muestran la forma de linea que se obtiene cuando la referencia de 2f
del lock in con respecto al campo magnético corresponden las energias del foton de
1.42 eV y 1.48 eV; ademas se observan ciclos de histéresis lo cual indica que se esta

midiendo un efecto magneto-6ptico en el CoFeB.
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Figura 5.2: Espectros del angulo y elipticidad Kerr en funcién de la energia del fotén

en donde se induce un campo de 20000ke.

En la figura 5.3 se muestra la diferencia en 65 y 1, en donde se induce un campo de
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20000e¢ y sin este. Es posible observar que si existen cambios entre estos y que rondan

los 0.0015 rad para el caso de 6 y de —0.001 rad para 7. Se ha comparado esta senal

2,
O,
<
£ 2
2
<
<
&
3
_6,
_8,

| |
1.4 1.45 1.5 1.55 1.6
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Figura 5.3: Diferencia en espectros del angulo y elipticidad Kerr en funcion de la energia

del fotom.

con espectros obtenidos con otras configuraciones y se ha encontrado similitud entre

éstas [65].
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Capitulo 6
Conclusiones

El interés actual por investigar algunas de las propiedades magnéticas en diver-
sos materiales sintetizados en pelicula delgada, ha motivado su exploraciéon en nuevas
propuestas; en particular, en espintrénica con direccién a funcionalidades basadas en
efectos magnédnicos, que se forman a partir de excitaciones en sistemas ferromagnéticos.
Para tal fin, en este trabajo se propuso una metodologia que consta en la investigacién
fundamental ab initio, usando Quantum-Esspresso y aparte la implementacién y desa-
rrollo de un sistema para la medicion de efecto Kerr. El trabajo se puede resumir como
sigue:

Se comenzd con el estudio de materiales bidimensionales llamados metales de dical-
cogenuros de transicién basados en Platino y Vanadio y utilizando el Azufre y Selenio
como calcégenos. Al momento de estudiar estos materiales sin defectos, se observé en
el PtSe, v PtSy que no existe una magnetizacion neta a pesar de que se observa un
efecto spin-orbita considerable asociado principalmente al atomo Platino. En el caso
contrario, para VSey y VS, si existe una magnetizacion distinta de cero. Observando el
comportamiento de la magnetizacion en estos materiales se pudo notar que el cambio
de Selenio o Azufre no afecta considerablemente a las propiedades magnéticas y por
lo tanto el cambio recae en el metal de transicion (Pt y V). Posteriormente se estudié
el efecto de introducir una vacancia del metal de transicion y se observo que en el ca-
so de los materiales con Platino, aparece una magnetizacion que ronda en el valor de
2.5up/celda; ademas fue posible notar que la distancia entre los dtomos de Selenio o

Azufre y Platino se reducen aunque no existe un cambio considerable en la estructura
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de este material. Para el caso de los materiales con vanadio se pudo observar que la
magnetizacion se reduce considerablemente a pesar de que la deformacién del sistema
es muy pequena. Finalmente, se pudo investigar el efecto que tiene una deformacion
mecanica isotropica y anisotréopica en VSes y VS, sin defectos; asi como en PtSe; y

PtSs con una vacancia de Platino.

En relacién a materiales con Vanadio se observa que bajo una deformacién isotrépi-
ca varia la magnetizacion de estos materiales considerablemente: para el caso de la
anisotropica esta se mantiene constante. Dichos dos fenémenos se pueden explicar si se
considera el cambio en las distancias entre el dtomo de vanadio y los atomos de Azufre
o Selenio notandose que éstas no cambian considerablemente en el caso anisotrépico.
En el caso isotropico estas cambian considerablemente y muestran un comportamiento
paralelo a la magnetizacién, y entonces debido a que el cambio en dicha distancia, tam-
bién cambia la intensidad de interaccién entre los enlaces quimicos. para materiales con
Platino se muestra que en general los cambios en la magnetizacion son muy similares, ya
que en un rango de la deformacion e, para el caso isotrépico, y €., para el anisotrépico,
se mantiene la magnetizacion casi constante. En ambos casos , para cierto valor de la
deformacion, ésta se reduce a cero coincidiendo con el mayor acercamiento entre los

atomos calcogenos, lo que provocaria la creacién de nuevos enlaces entre éstos.

Finalmente se logré desarrollar un sistema de espectroscopia de Efecto Kerr magneto-
optico partiendo de un montaje ya disenado anteriormente y se desarroll6 la instrumen-
tacién virtual para su control. Para asegurarnos del correcto funcionamiento de este
sistema se realizaron mediciones de histéresis en una muestra de CoFeB y una vez que
fue posible obtenerlas, se procedié a adquirir los valores de rotaciéon y elipticidad en
funcién de la longitud de onda. A partir del andlisis de Jones fue posible notar que
el separador de haz (beamsplitter) alteraba las mediciones y para poder realizar las
correcciones necesarias fue necesario medir elipsometria a 70 °a dicho beamsplitter y se
escribié un cédigo en Python para poder adquirir la rotacién (6) y la elipticidad ()
Kerr tanto de las mediciones de histéresis como del espectro a incidencia casi normal

con el beamsplitter a 45 °.

Como trabajo futuro se propone tratar de estudiar la espectroscopia de efecto Kerr
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en materiales bidimensionales utilizando técnicas mas avanzadas que DFT, tales como
la teorfa funcional de la densidad dependiente del tiempo (TDDFT)[66], aproxima-
cion GW[67, 68] y las ecuaciones de Bethe-Salpeter[69] para estudiar las propiedades
Opticas de los materiales; ademas se desea calcular la dispersion de magnones en estos
materiales utilizando las teorias antes mencionadas. En cuanto al sistema de espec-
troscopia se desea completar la automatizacién del sistema disenando un sistema de
control desde una computadora de las bobinas y de esta forma tener un control mas
preciso del campo magnético aplicado. Finalmente es necesario realizar un analisis de
un ,medio estratificado para obtener la respuesta Kerr magneto-optica de la pelicula
delgada constituyente. Se espera que dicho trabajo estimule investigacion y desarrollo

de nuevas propuestas en materiales y dispositivos magndnicos.
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Apéndice A
Correcciones relativistas

. Debido a que la velocidad del electrén es mayor que la del de niicleo y a la diferencia
entre sus masas, es necesario incluir los efectos relativistas en el movimiento de los

electrones utilizando la ecuacién de Dirac [70, 71]:

%~ (1 -p +me), (A1)

en donde p = i% y las matrices v son de dimensién 4 x 4 las cuales estan dadas en el

caso de fermiones [12]:

0 0; 1 0
= , 1=1,2,3 = A2
ot [_Ui 0] Y Yo [o 1] (A.2)

y en donde o; son las matrices de Pauli y 1 es la matriz diagonal unitaria de tamano 2 x 2.

La solucién tiene la forma [71]
Y(ah) = e B (igi) : (A.3)

en donde x* = (r,t) y ¥(r) y x(r) son las dos componentes del spinor que describen
la dependencia espacial y de spin, entonces la ecuacion de Dirac A.1 se convierte en

ecuaciones acopladas para ¢ y y [12]:

(o-pi = (E+mx. (A4)
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Las ecuaciones para la interaccion de un electrén con campos eléctrico y magnético se
puede derivar remplazandop — 7 = p—(e/c)A y mc®> — mc?+eV, donde Ay V son el
potencial vectorial y escalar respectivamente [13]. En el caso de materia condensada, al
igual que con al ecuacién de Schrodinger, también es necesario hacer una aproximacién
utilizando solo a los electrones, ademés solo se utilizan contribuciones de segundo orden
en la velocidad de la luz ¢=2, las cuatro componentes del spinor en la ecuacién de Dirac
(ec. A.1) se desacoplan y se obtiene el Hamiltoniano de Pauli [13, 72], el cual es quasi-

relativista y cuya expresion es:

Hpgui =) { 1 [ + eA(r))]” + Veuu(r;) — eV (r))

, 2me
7j=1
he 1
- 5D - [Eea:t<rj) + E(’l"])] - 2me<2mec)2

2i(2m.c) [p; + eA(r;)]!
i+ ([Eext(r;) + E(r;)] x [pj + eA(r;)])

e
2(mec)?

e
~ s..B(r. A5
bs By} (A9
en donde E.,; es el campo eléctrico inducido por el potencial externo [73]:
1
Ee:vt<r) = —EVVem(T), (A6)

con el potencial externo V,,; definido por la ecuacién 1.4. Ademds existe un campo
electromagnético cuyas componentes E(r) y B(r) estdn descritas por el potencial escalar
V(r) y vectorial A(r) de acuerdo con [73]:

E(r) = —VV(T)—%A(T),

B(r) = VxA(r), (A.7)

los cuales actian en los electrones.

Formalmente el Hamiltoniano de Pauli (Ec. A.5) no contiene la interaccién electron-
electron de forma explicita, pero se puede introducir por medio de los campos electro-
magnéticos E(r) y B(r) los cuales son generados por el movimiento de los electrones
en el sistema, para evitar el conteo doble de interacciones de pares el término —eV (1)

se remplaza por —$V/(r) si V(r) estd dado por una interaccion de Coulomb entre dos
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electrones.
Los electrones en la posicién r; da lugar al operador de densidad de electrones [13]

ar) = Z 5(r—r;) (A.8)

y cada electrén posee un operador velocidad

1 A
v =ty (A.9)
el cual da lugar a un operador de densidad de corriente
. 1 XN
_]('I") = EZ['UJ‘,(S(’I"—TJ')]+, (AlO)
j=1

en donde los corchetes en las ecuaciones A.9 y A.10 [12]
(ABl, = AB T B4 (A1)

donde (=) denota un conmutador y (+) un anti conmutador entre los operadores A y B.

Los campos E(r) y B(r) inducidos por el movimiento de los electrones se describen
con las ecuaciones de Maxwell en el vacio con las fuentes 7(r) y j(r). para estos po-
tenciales (ec. A.7) se asume que cumplen con la condicién de invariancia de Coulomb
[13]

V-A(r)=0. (A.12)

Entonces el potencial escalar se puede obtener con la ecuacién de Laplace [74]

(&

V2V (r) = g—oﬁ(r), (A.13)
y entonces el potencial estd dado por [74]:
Vir) = _47550 /er’% = —% ]ZN;v(r —7;). (A.14)
El potencial vectorial se obtiene de la ecuacién de onda [74]
V2A(r) — ég—;A(T) = poeg(r) + C%%VV(T) (A.15)
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en donde pp = 47 x 107 "Vs/Am es la permeabilidad del vacio.

De acuerdo con la ecuacién A.15 el potencial vectorial A(r) estd influenciado por los
efectos de retardacion y es asi mismo un funcional del potencial vectorial dado que el
Hamiltoniano (ec. A.5) que determina la velocidad de las particulas (ec. A.9) aparece
en la definicién de el operador de la densidad de corriente (ec. A.10), es posible tratar
este problema de forma auto consistente. Dado que se expandié hasta las correcciones

2 se pueden desestimar las primeras correcciones relativistas de

de segundo orden ¢~
la energia cinética y la interaccion de spin- Orbita y se tiene una expresion para la

velocidad de la particula [75]

1

b= —
Tom

21
{o+ ety + S0y x50 | (A.16)
en donde los dos primeros términos se relacionan con el momento electromagnético
del electrén y el tercero se relaciona con el movimiento del spin, considerando esto es

posible dividir en tres contribuciones al operador de densidad de corriente[75]

3(r) =3,(r) +3a(r) +3,(r), (A.17)
en donde N
30 = 5l 3l =) (A18)

es la densidad de corriente paramagnética,

Jalr) = —i(r)A(r) (A.19)

es la densidad de corriente diamagnética y
5 1

J.(r)=—V x35;(r) (A.20)
m

es la densidad de corriente de spin, en donde el operador de spin estd dado por
B
s(r) = > d(r—r))o. (A.21)
j=1

Debido a las restricciones de los términos ¢=2 la contribucién diamagnética se puede

despreciar, si se incluyen los efectos de retardacion la solucién de la ecuacién A.15 se
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puede escribir como [75]

AV(r) = _8/?; ; { I ij?"j| + <rl;j]23]'|(§ = } ’ (542

con el operador generalizado de la velocidad

1 21
a; = _p;+ %(pj X 8;) (A.23)

este operador se introduce en la energia cinética y el acople entre el spin y el campo

magnético en el Hamiltoniano de Pauli A.5.

A.1. Componentes relativistas y no relativistas

El Hamiltoniano de pauli (ec. A.5) se puede dividir en [13]
H=H,+H, +H,, + Hg. (A.24)

La primera contribucién es el Hamiltoniano no relativista [13]

N N

. 1 1

HO = Z {%p? + ‘/ext@"j)} + 5 Z U(’ri — ’l"j), (A25)
=1 ij=1
’ (i)

que contiene la interaccion longitudinal electron-electrén utilizando el potencial de
coulomb, el siguiente término corresponde a las correcciones relativistas escalares que
son los términos de Darwin y de correccién de masa [13, 12]

N

2 1 22 L 4
Hsr = W ; {h \V4 [‘/eaft(r) — GV(”')]T:,,-]. — Ep]} s (A26>
el tercer término es el acople spin-6rbita [13, 12]
1 N
H, = 3P Z 85 AV [Viur () — eV (r)]lrer, X D} } (A.27)

y por ultimo se tiene al Hamiltoniano de Breit, el cual esté relacionado con la inter-
accion transversal de electron-electrén, este Hamiltoniano no esta relacionado con la
interacciéon de Coulomb y su expresién es [13, 76]

N

Hp = % Zl {A(l)(rj) P+ %6 [AVE)]" +s, 'B(l)(rj)} : (A.28)
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El término [AM (r;)] ? se puede omitir y por lo tanto las contribuciones diamagnéticas
no se toman en cuenta .

Para un campo magnético casi homogéneo se tiene la expresién aproximada [13, 76]
1
AW (r) = §B(1)(r) X T, (A.29)

entonces la contribucién de Breit (ec. A.28) toma la forma [76]

i e
B = 2— Z:: —|— 28J )('rj), (A30)

donde el operador de momento angular I = r X p de un electrén individual. Utilizando

el operador de momento magnético

1
m; = —ﬁﬂB(l]‘ + 2Sj) (A?)l)

de un electrén j (j = 1,..., N) se puede reescribir el Hamiltoniano de Breit (ec. A.30)
N
= m;-BY(r)), (A.32)

debido a que m; y B(l)(rj) son operadores la aproximacién A.32 permite dar una in-

terpretacién fisica de la contribucién de Breit [76].

En general el potencial vectorial (ec. A.22) y el campo magnético resultante (ec.
A.7) se puede dividir en contribuciones orbitales y de spin de acuerdo a la corriente

paramagnética y de spin [13],

e s~f p  Ipir=r)lr—1y)
Agita(r) = =2 : L
_ Mo€ ’l"—’I"J
Borbita(r) - Arm, Z |’l" _ 7_] ’37
Ho€ ’I"—’I"J
Agpin(r) = X 8;, (A.33)
P 47rmz|r—r]]3 J
poe s~ 85 [s; - (r —r)l(r — 7))
Bs n — _L J —3 7 _ _J .
pin(r) 4wm;{|r—rj|3 s
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Estos campos permiten re escribir la expresiéon A.28 [76]

N

~ e

HB - % Z {AOTbita(rj) 'pj + Aspin<rj) 'Pj + Borbita(rj) : sj + Bspin(rj) : Sj},
=1

(A.34)
donde se introduce el factor % para considerar el doble conteo de interacciones pares en
sistemas magnéticos o con polarizacién de spines. El primer término es una correccién
de la interaccion entre dipolos magnéticos de los electrones, los cuales resultan del
movimiento orbital de los electrones. El segundo y tercer término estan relacionados
con las interacciones spin-orbita y orbita-spin en adicion de la interaccién spin-orbita
expresada en la ecuacién A.27 que se relaciona con los campos eléctricos internos que
describen el acople entre momentos magnéticos orbitales y momentos magnéticos de
spin. El dltimo término representa la interaccién spin-spin entre momentos magnéticos
y el cual tiene la forma de la interaccion dipolo-dipolo magnético. El Hamiltoniano de

Breit se puede re escribir como [76]

- C Ly {_; [pi p, ¢ P = rlps —m]]

 dmey (2me)? ] lri — ] Iri — 12

(i#3)

+# {si.sj _ glsi- (ri —mj)ls; - (r —Tj)]} } (A.35)

ri — )2

A.2. Tratamiento de las correcciones relativistas

La parte mas importante del Hamiltoniano de Pauli es interaccién Hy ( Ec. A.25),
en muchos cédigos utilizados para realizar célculos de primeros principios (incluido
Quantum-Espresso) se incluyen ademds correcciones relativistas escalares H,, (Ec. A.26
) v de acople spin-6rbita (Ec. A.27). Debido a que las correcciones relativistas escalares

2 es necesario realizar una

y de acople spin érbita son muy pequenas H,. Hy ~ c
nueva aproximacioén partiendo del remplazo operador de campo eléctrico E(r) por su
valor de expectacién (E(r)) = (V|E(r)|¥) y por lo tanto las fluctuaciones AE(r) =
E(r) — (E(r)) no estdn siendo consideradas y el potencial de interaccién entre los

electrones —eV (r) es sustituido por su valor de expectacién (V(r)) = (¥|V(r)|¥),
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entonces en las correcciones relativistas V.. (r)—eV (r) son remplazadas por un potencial
efectivo V7 (r) v V¥(r) & Veu(r) — eV (r) es calculado utilizando una aproximacién
al potencial de Hartree y la contribucién de intercambio y correlacién [13]. En lugar de

la Ec. A.26 se tiene la siguiente expresién [77]:

N

S 22 1
Hsr - 2(2mc)2 Z {h \Y eff( )‘T:"'j mp]} : (A36)

J=1

Y en el caso de la interaccién spin-6rbita [41]

=2

~

Hgo =

ot (1) |r=r; X P}, (A.37)

en donde el gradiente de V;f;(r) indica los efectos relativistas del movimiento del
electron cerca del ntcleo, de acuerdo con la ecuacién 1.4 se puede descomponer co-
mo [41]

ey (r Z ci(r = Ril), (A.38)

con las contribuciones V7;(|r[) se asumen que tienen simetria esférica cerca de la po-

sicién del nuicleo R;. Con V eff( r) =+ [d% ~esjl’f(r)} y con la abreviacién r = |r| el

Hamiltoniano de spin-érbita (ec. A.37) se puede escribir como [41]

Heo = 2(mc)? ZZ rdr eff )r=ir;~Rr185 - Lt (A.39)

con el operador de momento angular l;; = (r; — R;) X p; de un electrén j y un nicleo 1.
Esta representacién de la interaccién spin-orbita sugiere una unificacién con la energia
potencial de los electrones debido a su interaccion con los ntcleos porque en términos
de la Ec. A.39 el potencial externo V., (r) (Ec. 1.4) se puede generalizar a un potencial
dependiente del spin V., (r,s) el cual proviene de la suma sobre las posiciones de los
nucleos. El uso de este potencial tiene como principal problema el requerimiento de
utilizar un tratamiento no colineal para s y se requiere una evaluacién auto consistente
para V(r). Para la implementacién en un cédigo se utiliza una aproximacién local del
factor %Mesjl’f(r) [13, 41]. Utilizando el hecho de que sélo la regién cercana al nicleo

contribuye se restringe el cdlculo de la interaccion spin-orbita a una regién dentro de
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una esfera alrededor del nicleo [78].

Para la interacciéon de Breit, debido a que es muy pequena, también se utiliza
una aproximacién de campo medio. Partiendo de la expresion A.32 que describe es-
ta energia en funciéon del momento magnético m; (Ec. A.31) de los electrones, estos
dipolos magnéticos generan un campo magnético B(Y)(z) de acuerdo con la expresién
(13, 74]

Ir —r;[3 r— 7[5

B(l)(r):—@i[ m; _B[mj-(r—rj)](r—rj)]' (A.40)

Introduciendo esta ecuacién en la expresién A.32 con un factor de % para evitar el doble
conteo de interacciones, se puede encontrar la siguiente expresién para la interaccion

de Breit [79]

Ho N~ [mi-m m; - (ri —r;)]m; - (r —7,)]
; 0 i m; i (ri—r)|lm; - (r —7;
=—— -3 . A4l
7 SWZ L’"—Tﬂ?’ i — 5[ } (4.40)
i,j=1
(i#4)

El cual corresponde a una interaccion clasica de dipolos magnéticos [79, 74]. Una apro-
ximacién de campo medio es remplazar el operador del dipolo m; por su valor de expec-
tacién (m;), entonces el valor de expectacién de | Hamiltoniano de Breit Hp describe

una energia de interaccién clésica [74].
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Apéndice B

Analisis 6ptico con matrices de

Jones

En la subsecciéon 3.2.1 se muestra el montaje experimental utilizado para observar el

efecto Kerr magneto-éptico, para poder procesar la senal que se obtiene de este montaje

es necesario desarrollar el calculo de matrices de Jones para obtener una expresién para

la intensidad de la luz que llega al detector, las expresiones para las matrices de los

componentes 6pticos utilizados en el andlisis se obtienen del libro de Fujiwara [80].

A continuacién se mencionan las matrices que se utilizan el el célculo:

» Para el polarizador inicial 0° y el analizador 90°:

(1)
()

(B.1)

(B.2)

= Para el retardador de media onda para cualquier angulo 6 la matriz esta dada

por:

cos(0)? —sin(0)? 2 cos(6) sin(6) )
2cos(6) sin(f)  sin(h)? — cos(6)? )’

HP() =e 2" (

si @ = —22.5°%

(B.3)

(B.4)
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= Para el modulador fotoelastico debido a que se aplica un retardo de un cuarto de

onda, la matriz de Jones esta dada por:

in W/2 0
PEM = ¢ (e . ) , (B.5)

Z'efi\I//Q
con
U = ¥, cos(wt),

en donde ¥y es el retardo inicial y w = 27 f con f siendo la frecuencia de operacién
del PEM.

= En el caso del beamsplitter es necesario utilizar dos matrices, una para el caso de

la refelxién (BS,) y otra para la transmisién (BS;) del haz:

BS, = (T” O) (B.6)
0 7

t, 0
BS, = " |, B.7
! (0 t3> (B.7)

con los valores complejos 7, = 1, ;€% y 1, = t, ;€%

» Para la muestra se supone que es anisotrépica debido a la aplicaciéon del campo

magnético y por lo tanto se utiliza la siguiente matriz de Jones:

Top  Tps
M=|" "], (B.8)
Tss Tsp
con los valores complejos 7, s = rpp,sse‘spp»ss Y Tpp,ss = rp&spe‘spwp, ademas conside-

rando que se desea medir el efecto Kerr longitudinal se considera que 7,5 = —7.

Utilizando las ecuaciones B.1 - B.8, se puede escribir la siguiente expresién para el

campo eléctrico que llega al detector
Esu=A-BS,-M-BS,-PEM-HP(—225°)-P-E; (B.9)

considerando que la luz que llega al polarizador es no polarizada, la expresion anterior

se puede escribir como:

1
Esyx A-BS,-M-BS,-PEM - HP(—22.5°) - P - (1> : (B.10)
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la intensidad esta dada por

L = EXL - B (B.11)
Introduciendo la ecuacién B.10 en B.11 y desarrollando el dlgebra se obtiene
t2
J— 5‘9 (r?r?s + rzrgp) - rprsrssrspti cos(W — 66 4 A) (B.12)

en donde 6©) = 6, — 6, y A = 6, — J,. Utilizando las identidades de cos(a — b) =
cos(a) cos(b) + sin(b) sin(a), sin(a + b) = sin(a) cos(b) 4 cos(a) sin(b) ademds de
sin(Wg cos(wt)) = 2 Z Jon+1(¥g) cos(nwt),

n=0

cos(Wgcos(wt)) = Jo(Vo) —2 Z Jon (W) cos(2nwt),

n=1
en donde J, son las funciones de Bessel de orden n [81], es posible reescribir la ecuacién

B.12 como

t2
Lsa = 55 (r2r, +r2r2) — TprsTssTspt2Jo (W) (cos(6)) cos(A) — sin(6¢)) sin(A))

s' ss p' sp
— 2y Ty Tas Tap 12 J1 (W) (sin(6)) cos(A) 4 cos(6) sin(A)) cos(wt)
21, Ty Tes Tep 12 Jo(Wg)(cos(0®)) cos(A) — sin(0®))sin(A)) cos(2wt). (B.13)
Es posible dividir la ecuaciéon B.13 en las componentes relacionadas con la frecuencia

de operacion del PEM y el doble de esta
2

Iy = %5 (r2rk, +1r2rl)) — 1y T Tas T t2J5(Wo)(cos(6®) cos(A) — sin(6¢)) sin(A))
(B.14a)
Iy = =21, 74 T Topt J1 (Vo) (sin(6)) cos(A) + cos(6) sin(A)) (B.14b)
Iy =21, 74 Ts Topt? Jo(Tp)(cos(6)) cos(A) — sin(6)) sin(A)). (B.14c¢)

La ecuacién B.14ase puede simplificar debido a que rgs > 75, y que ¥y = 2.405 y por
lo tanto Jo(Wy) ~ 0
£2 92 2
B
Realizando los cocientes Iy/Iy y I1/Iy, utilizando que 7y, /Tss = —T5p/Tss = (—0k + M)

Q

Iy

y tan(¥) = r,/rs [82] se obtienen las siguientes expresiones:

Il/IO = 4J1(\Ifo) tcm(@) (Qk SIH(A) — Nk COS(A)) (B15>
LIy = —4J3(g) tan(¥) (0 cos(A) + nx sin(A)) (B.16)
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Apéndice C

Programas de control del sistema

de espectroscopia Kerr

C.1. Adquisicion continua

1
w
lockin #iot0 %

Figura C.1: Software para verificar que si se tenga respuesta de efecto Kerr.

En la figura C.1 se muestra la interfaz grafica de este programa que es utilizado
para verificar que se obtiene respuesta de efecto Kerr magneto-éptico en la muestra,
este software simplemente estd leyendo los datos que reciben el lock in y el multimetro

y se grafican estos dos datos y la divisién entre ellos con respecto al tiempo y el usuario

122
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varia la corriente en las bobinas para variar el campo magnético externo que se aplica en
la muestra y se puede observar el cambio en la senal. Este programa permite promediar
varias lecturas de estos dispositivos ademas de que puede guardar los dados en en un

archivo de texto si es que el usuario asi lo desea.

C.2. Programa para mediciéon de histéresis

En la figura C.2 se muestra la interfaz grafica del programa utilizado para obtener
el ciclo de histéresis, la cual permite al usuario definir el rango en el que se medira la
histéresis, fijar el nimero de lecturas que se consideraran en esta medicion y asignar un
nombre al archivo de texto en donde se guardara la informacion. Ademdas muestra al
usuario las graficas de la senal que adquiere del multimetro digital y el amplificador lock
in en funcién del campo externo aplicado, asi mismo muestra la divisién entre la enal
obtenida de estos dos aparatos. Para obtener la histéresis del angulo () y elipticidad
(nx) Kerr es necesario realizar una medicién con el lock in sintonizado a f y otra a 2f

con el fin de resolver el sistema de ecuaciones formado por las expresiones 3.2 y 3.3.

Lecturas inicio final

g g g am

5 upset multimetro
upsetlockin

Nombre (guardar como ) go.nws-
3 &l 0007
0.00473-}
. ” 0.00472-}
‘midiendo histeresis
nomal 00071
( ‘ 0,0047- SESSRESESE:
histresi| S A -

division piot0 Jo%G
0.02164-f
002162

0.0216-

0.02158-}
0.02156-}
0.02154-}
& 00212
0.0215-|
002146
002146-

Amplitude

002144

tockn row g
0.00481-y

0.0048-]

000473
000478
00477

3

3 oouars-

B (m)

002182-"
-50

mufimetro plot0 1A%
0223

0222-
o 0215-
4
3
£ o
H
0215-
021

02195-]

0.219- SR SR
S0 4 N 0 00

L
0 20 30 4 0

Figura C.2: Software para obtener la histéresis.

Estudio tedrico de propiedades magnéticas en [Pt,V] (Se,S)2 y
experimentacion de efecto Kerr en CoFeB



C. Programas de control del sistema de espectroscopia Kerr 124

C.3. Programa para adquirir el espectro Kerr

medicion  configuracion |

Longitud de onda
|
£/ 600 600

PEM

STOP

mover monocromador

(a) Configuracién

mediin | confgacin

divsion ot 09
nicio Fin . o ;
‘o o Jeuns Uplockin ~ Uphult
a0 o 0
‘Pasu
o0
longitud onda
0
stop
) ] ) ]
600 625 650 675
longitud de onda (nm)
Lockn Piot0 Y multimetro Pot0 I

(b) Medicién
Figura C.3: Software para obtener el espectro de efecto Kerr.

En la figura C.3 se muestra la interfaz grafica del programa utilizado para adquirir la
senal en funcién de la longitud de onda, este programa consta de dos partes; la primera
(Fig. C.3(a)) es utilizada para cambiar la longitud de onda del monocromador y el

PEM y la segunda (Fig. C.3(b)) es utilizada para obtener el espectro, la interfaz grafica
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permite al usuario introducir los valores de inicio, fin y el cambio de la longitud de onda,
ademas permite introducir el ntimero de lecturas y el nombre del archivo en el que se
guardard la informacion, de igual forma que en el caso del programa de adquisicion
de la histéresis, se utilizan tres graficas para mostrar los datos que se adquieren el

multimetro, el lock in y la division entre éstos.
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Apéndice D

Programas para obtener el angulo y

la elipticidad Kerr

Los siguientes programas fueron realizados en Python y se utilizan para resolver el

sistema de ecuaciones formado por las expresiones 3.2 y 3.3.

D.1. Programa utilizado para obtener las histéresis

#!/usr/bin/env python
# coding: utf—8

import numpy as np
from scipy import special
import matplotlib as mpl

import matplotlib.pyplot as plt

hnd=open (” kerr” ,”r”)
hnd2=open(” kerr2” ,”r”)

datosl=[[float (n) for n in line.split ()] for line in hnd]
datos2=[[float (n) for n in line.split ()] for line in hnd2]
hnd . close ()
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hnd2. close ()

i2=np.array (datosl)
il=np.array(datos2)

#creacton de los arreglos con los datos
Ipos=np.array ([il[:,1],—=1%i2[: ,1]])
Ineg=np.array ([i1[:,2], —1%i2[:,2]])
B=np.array (il [:,0])

Ipos.shape

BT=B. transpose ()
IposT=Ipos.transpose ()
InegT=Ineg . transpose ()

#parametros de la medicion
delta=(5.%np.pi)/9; psi=(13.%np.pi)/90
fase=2.405

jo=special.jv (0, fase)
jl=special.jv (1, fase)
j2=special.jv (2, fase)

all=4xjlsnp.tan(psi)*np.sin(delta)
al2= —4xjlxnp.tan(psi)*np.cos(delta)
a2l=—4%j2+np.tan(psi)*np.cos(delta)
a22=—4%j2+np.tan(psi)*np.sin (delta)
a=np.array ([[all, al2] [a21 ,a22]])
Ipos|[:,1]

tamano=Ipos.shape[1]
def solv(a,b):
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angulo=np.zeros (tamano); elip=np.zeros (tamano)

for i in np.arange(0,tamano,1):
sol=np.linalg.solve(a,b[:,i])
angulo[i]=sol [1]; elip[i]=sol[0]

return angulo, elip

#parte de la direccion positiva
angpos, elippos = solv(a,Ipos)
#parte dir negativa

angneg , elipneg = solv(a,Ineg)
FHA——AH—H—

#guardar datos

datoshi=np.stack ((B,angpos,elippos ,angneg, elipneg), axis=—1)

np.savetxt (”datHist.txt” ,datoshi)

D.2. programa utilizado para obtener el espectro
Kerr

#!/usr/bin/env python
# coding: utf—8

# # importar datos
import numpy as np

import matplotlib.pyplot as plt

dat2f0=np.loadtxt ("ESPECTRO12F. txt” ,float , usecols=(0,1))
dat2fl=np.loadtxt ("ESPECTRO12F_2. txt” ,float , usecols=(0,1))

datfO=np.loadtxt ("ESPECTRO1.F_2.txt” ,float ,usecols=(0,1))
datfl=np.loadtxt ("ESPECTRO1 F_3. txt” ,float ,usecols=(0,1))
# # crear areglos

londa=dat2f0[10:,0]

Estudio tedrico de propiedades magnéticas en [Pt,V] (Se,S)2 y
experimentacion de efecto Kerr en CoFeB



D. Programas para obtener el angulo y la elipticidad Kerr 129

sen2f0=dat2f0 [10:,1]
sen2fl=dat2f1[10:,1]

londa2=datf0 [:,0]
senfO=datf0 [: 1]
senfl=datfl [: 1]

# # promedio
prom2f=(sen2f0+sen2fl)/2
promf=(senfO+senfl)/2

# # Aplicando campo

dat2fOM=np. loadtxt ("ESPECTRO12F 200mT. txt” ,float , usecols=(0,1))
dat2f1M=np. loadtxt (" ESPECTRO1_2F 200mT. txt” ,float , usecols=(0,1))

datfOM=np.loadtxt (" ESPECTRO1_F_2_200mT . txt” ,float , usecols=(0,1))
datflM=np.loadtxt (" ESPECTRO1.F_2.200mT. txt” ,float , usecols=(0,1))

sen2f0M=dat2f0M [10: ,1]
sen2flM=dat2fIM [10: ,1]

y

senfOM=datfOM [: ,1]
senflM=datfIM [: 1]
prom2fM=(sen2fOM+sen2f1M ) /2
promfM=(senfOM+senf1M ) /2
dif2f=prom2fM—prom?2f

# crear arreglo con datos de promedios con mediciones

#a fy 2f con o sin campo

datosK=np.stack ((londa, promf, promfM, prom2f, prom2fM),
axis=—1)

# # datos BS

# abrir archivo con datos del psi y delta

np.savetxt (”datKerr.txt”  datosK)
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promf , prom2f) , axis=—1)

#I!I!IIIIIIIIIIIIIIIIIIIIIII
r—rrr T
datBS=np.loadtxt (”DatosBS45. txt” ,float , usecols =(0,1,2))
#//////////////////////////
/BN A A B A B B B B A A B B B Ay B B B B B B B B B |
Apsi=datBS [8: ,1]
Adelt=datBS [8: ,2]
#///////////////////1/////
/B N A A A A B N B Ay B B B B A B B B B A B B B |

b2=np.stac

bl=np.stack
k

—~ —~

promfM , prom2fM ) , axis=—1)

FA—AA——————HH A

from scipy import special

#parametros de la medicion

fase=2.405
jO=special .jv (0, fase)

jl=special .jv (1, fase)

j2=special.jv (2, fase)

#solucion de sistema de ecuaciones usnado numpy

def

sol (psi,delta, il):
psirad=(psi*np.pi)/180; deltarad=(deltaxnp.pi)/180
all=4xjlxnp.tan(psirad)xnp.sin(deltarad);
al2= —4xjls+np.tan(psirad)*np.cos(deltarad)
a2l=—4%j2x*np.tan(psirad )*np.cos(deltarad);
a22=—4xj2xnp.tan(psirad )xnp.sin (deltarad)
a=np.array ([[all, al2]  [a21 ,a22]])
sol=np.linalg.solve(a,il)
angulo=sol [0]; elip=sol[1]

return angulo, elip

#creacton de arreglos con la informacion

def

arr (b):
ang=np.zeros (Apsi.size); elip=np.zeros(Apsi.size)

for i in range(Apsi.size):
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ang|[i], elip[i] = sol(Apsi[i],Adelt[i],b[i,:])
return ang, elip

#Il /I II II I/ II I/ II // II // II /I II /I I/ II I/ II //
thetabl , elipbl= arr(
A A A+
thetab2, elipb2= arr(b2)
#Il//ll/llll//III//II//IIIIIII//III/III//II//II//II
diftheta=thetab2—thetabl
difelip=elipb2—elipbl
#/’I//Il/ll/llll//II//IIIIIII/IIIIIII/II//II//I
#quardado de la informacion
datosKcor=np.stack ((londa, thetabl, elipbl, thetab2,6 elipb2),

axis=—1)

np.savetxt (”datKerrCorr. txt” ,datosKcor)
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