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Resumen

Se prepararon dos muestras en polvo con tamano de particula promedio de 37 um y
se caracterizaron estructural, quimica y magnéticamente usando Difraccién de rayos X
(DRX), Espectrometria Mossbauer y Magnetometria de Muestra Vibrante (VSM), de
alli se obtuvieron sus parametros estructurales, hiperfinos y magnéticos. En la primera
muestra se obtuvo la fase FesSn con una pureza de 62,2 %, presentando una estructura
hexagonal con pardmetros de red a = (5,381 & 0,001) A, ¢ = (4,407 & 0,001)A y ta-
mafos de cristalito @, = (38,241,0) nm y ®| = (41,441,0) nm respectivamente. Adi-
cionalmente, a partir del ajuste del espectro Mossbauer se obtuvieron los parametros
hiperfinos § = (0,49£0,01) mm/s, QS = (0,144+0,01) mm/sy Hyy = (328,34+0,01) T'.

Se encontrd que en la segunda muestra se gener6 la fase FesSny (con un 78,1 % de
pureza), con estructura trigonal y parametros de red a = (5,341 4 0,001) A, ¢ =
(19,798+0,001) A y tamaiios de cristalito & = (41,2+1,1) nmy & = (40,8£1,1) nm.
Se encontr6 ademds, a partir de su espectro Mossbauer, los parametros hiperfinos
d = (0,62 £0,01) mm/s, QS = (0,11 £0,01) mm/s y Hypy = (197,60 £ 0,01) T. Con
respecto a las mediciones de VSM, se encontré que ambas muestras son magnética-
mente blandas, con Mg = (133,65 £+ 0,01) emu/g, Mr = (2,56 £ 0,01) emu/g y Ho =
(20,9+0,1) Oe para la primera'y Mg = (80,72+0,01) emu/g, Mg = (1,55+£0,01) emu/g
y He = (30,2 £0,1) Oe para la segunda.

Finalmente, se realizaron 186 barridos MonteCarlo para simular computacionalmen-
te el comportamiento de propiedades magnéticas y termodinamicas de una muestra
con estructura hexagonal D0jg, con dtomos magnéticos (Fe) y diluidores (Sn) posi-
cionados de la misma forma que en el Fe3Sn, donde se obtuvo la magnetizaciéon me-
dia, susceptibilidad magnética, energia interna media, capacidad calorifica y factor de
Edward-Anderson de este sistema en funcién de la temperatura para diferentes valo-
res de energia de intercambio entre dtomos extraplanares (J,,;) y diferentes valores de
probabilidad de migracién (P,,). Estas muestras se compararon con otras que poseen
la misma estructura, pero compuestas exclusivamente por atomos magnéticos, presen-
tando este segundo conjunto mejores propiedades magnéticas y energéticas, como se
espera.
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1. Introduccion

Se dice que el magnetismo fue observado por primera vez en Magnesia del Meandro
(Turquia - Asia menor) y fue analizado con mayor detalle en Grecia. Los materiales
magnéticos eran exdticos por su atraccion a otros objetos; en especial al hierro, que a
su vez comenzaba a atraer a otros. El nombre que adopté este tipo de materiales (que
se encontraban en la naturaleza como mineral) fue magnetita y Tales de Mileto (quien
vivi6 entre 625 a.C. y 545 a.C.) fue el primer filésofo griego en escribir sobre ella [1]. En
la edad media, los chinos hicieron muchos avances en el estudio del magnetismo siendo
el trabajo del cientifico Shen Kuo (1031-1095) el més destacado por escribir sobre la
brijula de aguja magnética, lo que implicé mejoras en la precisién de la navegacion.
Posterior a esto, los avances fueron lentos a lo largo de la historia por sus limitadas
aplicaciones y sus altos costos y fue asi hasta 1785 cuando Hans Christian Oersted des-
cribié el comportamiento de los materiales magnéticos usando una matematica formal
y encontrando la forma en que varia la fuerza magnética entre dos cuerpos metalicos
(uno de ellos magnetizado) como funcién de la distancia de separacién, comenzando
as{ una revolucién cientifica en el magnetismo [2]. Desde H. Oersted hasta nuestros
dias se estudia tedrica y experimentalmente el comportamiento de estos materiales en
presencia de campos magnéticos, tanto a bajas como a altas temperaturas, con el obje-
tivo de hacer un mapa general de la respuesta magnética y asi determinar sus posibles
aplicaciones.

Existe una clasificacién entre los distintos materiales magnéticos (naturales o artificia-
les) segin sus propiedades. La primera es los magnéticamente duros (llamados imanes
permanentes) y se caracterizan por poseer una alta resistencia a ser desmagnetizados
y se emplean en la construccion de motores eléctricos, auriculares, altavoces, discos
duros, entre muchos otros. Por otro lado, se encuentra los magnéticamente blandos,
caracterizados por su gran facilidad para magnetizarse, siendo ideales para usarse en
transformadores eléctricos, generadores, motores, electroimanes, entre otros. Como ve-
mos, el aporte tecndlogico de los imanes a la industria es significativo. Actualmente,
China abarca el 95% del mercado mundial debido a que los imanes permanentes mas
potentes estan compuestos de tierras raras, las cuales se encuentran en dicho pais en
un abrumador porcentaje respecto al resto del mundo [3]. Asi, sacando ventaja de este
hecho, China ha incrementado los costos hasta el punto en que son inestables econémi-
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camente las industrias que dependen de los imanes permanentes compuestos por tierras
raras. Debido a esto, a nivel mundial se esta estudiando qué otro tipo de elementos
podrian generar un iman permanente con mejores o similares caracteristicas en com-
paracién al imén de Neodimio més usado (NdyFe4B) y que ademéds sean de bajo costo
y abundantes en la corteza terrestre.

Los compuestos Fe-Sn han despertado la curiosidad cientifica por tener algunas ca-
racteristicas deseadas en comparacion al iman de Neodimio, como un alto valor en su
magnetizacion de saturacion My y en su temperatura critica T,., ademas de tener bajo
costo comercial por la abundancia de sus elementos en la corteza terrestre [4]. Entre
los compuestos mas destacados se encuentran el FezSn, FezSny v el FesSns, siendo el
primero que presenta mejores propiedades magnéticas. Para nosotros es de gran interés
estudiar tanto el Fe3Sn como el FesSny ya que son estables cuando se preparan a una
temperatura alrededor de 1100 K (que es facilmente alcanzable) y son los compuestos
tipo Fe-Sn con mejores propiedades magnéticas.

Hoy en dia casi todos los dispositivos tecnoldgicos estan compuestos por imanes, siendo
vitales en el desarrollo de nuestra sociedad. La computadora, por ejemplo, tiene una
capacidad de resolver todo tipo de problemas en cuestién de segundos, permitiéndonos
dar grandes saltos en las ciencias, ingenierias y otros campos de la investigacién. John
von Neumann y Stanislaw Ulam en 1944 usaron por primera vez la computadora para
modelar sistemas complejos usando el método MonteCarlo, el cual es un método es-
tocastico (no determinista) que ayuda a evualuar expresiones matemadticas complejas
usando numeros aleatorios [5]. En general, en este método cada propiedad a estudiar
depende de la contribuciéon de cada particula, tal como en sistemas magnéticos, biologi-
cos, entre otros. De esta manera, podemos usar las computadoras para avanzar en el
campo del magnetismo modelando el comportamiento de estos materiales y asi pasar
del estudio de una muestra virtual a la realizacion experimental de la misma.

Con el objetivo de contribuir a la ciencia y al desarrollo del pais, se realizé este trabajo
donde se hablara primero (a grandes rasgos) sobre la teorfa fisica que describe el mag-
netismo, posteriormente se explicara como se prepararon las muestras, se mostraran los
resultados obtenidos al caracterizarlas experimentalmente usando Difraccién de rayos
X, espectrometria Mossbauer y magnetometria de muestra vibrante, ademas de discutir
sobre lo obtenido. Adicionalmente, se presentara y discutird sobre los resultados obte-
nidos al simular computacionalmente usando el método MonteCarlo, la magnetizacion
media, energia interna media, capacidad calorifica, susceptibilidad magnética y factor
de Edward-Anderson en funcién de la temperatura para un sistema cuya estructura es
hexagonal D0qg, usando en el primer caso sélo atomos de Fe y para el segundo caso



atomos de Fe y Sn posicionados tal como en el FesSn. Por ultimo, se concluird lo mas
relevante del trabajo tanto en la parte experimental, como en la simulacion.
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2.1. Introduccién al Magnetismo

Los materiales magnéticos se caracterizan por generar, de forma natural, una fuerza
de atraccién o repulsion sobre otros debido a su naturaleza atémica. Sus atomos po-
seen un momento magnético p neto, el cual resulta de la suma entre los momentos
de los electrones y de los nucleones (protones y neutrones), siendo el de los nucleo-
nes muy pequeno en comparacion al de los electrones, con una diferencia de varios
6rdenes de magnitud. El momento magnético de los electrones se debe a dos contri-
buciones; la primera por su espin, el cual es una propiedad intrinseca de ellos (asi
como la carga eléctrica) y se puede visualizar como la rotacién del electrén sobre su
propio eje. A esta contibucion se le denomina momento magnético de espin y su valor
es up = 9,27 x 1072 Am?, siendo up el magnetén de Bohr que representa la unidad
fundamental para cualquier sistema magnético [6]. La segunda contribucién es por su
rotacion alrededor del nicleo, considerandose como una carga en movimiento capaz de
producir una pequena corriente eléctrica y a su vez un momento magnético en direc-
cién paralela a su momento angular orbital, comportandose como un pequeno iman.
Se le llama comunmente a esta contribucién momento magnético orbital y sus valores
pueden ser calculados como m;u g, siendo m; el niimero cuantico magnético del electron.

Cuando se somete una muestra a un campo magnético externo H, el campo resultante
dentro del material, llamado inducciéon magnética, sera:

B = uo(M + H) (2-1)

donde M es la magnetizacién del material bajo la presencia de H y jig = 47w x 1077 NA~2
la permeabilidad magnética del vacio. La magnetizacion, definida como el momento
magnético neto del material en la unidad de volumen, nos da una idea de la cantidad
de momentos atomicos que se orientan en una direccién preferencial en presencia o
ausencia de H, segun sea el caso. La relacion entre H y M puede ser mejor explicada
usando el concepto de susceptibilidad magnética y segun:

M =xH (2-2)



2.2 Tipos de Magnetismo en sélidos )

Esta variable termodinamica nos dice con qué facilidad responde el material a un campo
externo, siendo positiva cuando los momentos de los atomos tienden a alinearse con H
y negativa cuando se orientan en forma antiparalela. Los materiales no magnéticos no
responden en presencia de H y, por tanto, su y = 0.

2.2. Tipos de Magnetismo en solidos

2.2.1. Paramagnetismo

Este fenémeno consiste en la presencia de magnetizacién en el material s6lo cuando es
aplicado un campo magnético externo. Los materiales que exhiben este comportamien-
to son llamados paramagnéticos o paramagnetos. En cada atomo del material existe un
momento magnético neto; es decir, una cancelacion incompleta de los espines electroni-
cos, pero cada momento atémico apunta en direcciéon aleatoria de tal manera que para
una region macroscopica, habra una cancelacion total de momentos atomicos. Esto se
debe a que la energia térmica dentro del material predomina sobre la energia magnéti-
ca, lo cual produce que la interaccion entre atomos para alinear sus momentos se vea
opacada por razones entrépicas. Por otro lado, el campo magnético externo ejerce un
torque sobre los momentos de los dtomos, orientdndolos en esa direccion y promoviendo
su interaccion, lo que genera una magnetizacién neta en el material de tal forma que
comienza a predominar la energia magnética sobre la térmica en la proporcion en que
H aumente. Una vez H se deje de aplicar, el material vuelve a su estado inicial con
sus momentos direccionados en forma aleatoria. La figura 2-1 muestra esquematica-
mente el comportamiento tipico de los momentos magnéticos atémicos en un material
paramagnético.

6 6/¢
Figura 2-1.: Orientacion aleatoria de los momentos atémicos para un paramagneto.

2.2.2. Ferromagnetismo

Se presenta en materiales que tienen una magnetizacién neta en ausencia de campo
externo, predominando la energia magnética sobre la térmica. Estos materiales son lla-
mados cominmente ferromagnéticos o ferromagnetos y al igual que los paramagnéticos,
su magnetizacion aumenta a medida que aumenta H. En ellos existen pequenas regio-
nes o dominios donde los momentos atomicos poseen direccién paralela y a medida que
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aumenta H, los dominios con M paralela a H aumentan su tamano hasta alcanzarse un
monodominio en la muestra. Los ferromagnetos poseen una susceptibilidad alrededor
de 10 mayor que la de los paramagnetos, indicAndonos que se magnetiza més facilmen-
te cuando se aplica un campo externo. La figura 2-2 esquematiza el comportamiento
tipico de los momentos atémicos para un material ferromagnético.

! l !
Figura 2-2.: Orientacion paralela de los momentos atémicos para un ferromagneto.

2.2.3. Antiferromagnetismo

La interaccion entre los atomos del material hace que los momentos magnéticos de
atomos de planos vecinos se orienten de forma antiparalela, generdndose una red orga-
nizada de planos con momentos magnéticos iguales y opuestos a medida que se recorre
la red, obteniéndose asi una magnetizacién nula [7]. Esto se podria visualizar como dos
redes superpuestas con momentos magnéticos de igual magnitud y direcciones opues-
tas. La figura 2-3 muestra el comportamiento tipico de los momentos atémicos para un

181624
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material antiferromagnético.

Figura 2-3.: Orientacion antiparalela de los momentos atéomicos para una muestra
antiferromagnética.

2.2.4. Ferrimagnetismo

El fenémeno que se produce es muy similar al antiferromagnetismo, con la diferencia que
los &tomos de los distintos planos tienen momentos magnéticos distintos. La interaccién
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entre ellos produce un acoplamiento antiparalelo entre los momentos de atomos de
planos adyacentes de forma organizada a medida que se recorre la red, pero debido a
las diferencias de p, no habrd una cancelacion completa de momentos en la muestra,
obtendiéndose asi una magnetizacién resultante (muy pequena en comparacién a las
obtenidas para el ferromagneto). La figura 2-4 muestra el comportamiento tipico de los
momentos atémicos para un material ferrimagnético.

;5A$L*
a*a‘s‘

1hadyd
| R B

Figura 2-4.: Orientacion antiparalela de espines atémicos para una muestra ferri-
magnética.

2.3. Modelo de Ising

El modelo de Ising fue planteado por el fisico Wilhelm Lenz (1920) con el objetivo
de estudiar el comportamiento de materiales ferromagnéticos, concibiéndolo como un
problema para su alumno Ernst Ising, con el fin de demostrar que el sistema presentaba
una transicion de fase. Ising demostré que en una dimensién no existia tal transicién
de fase, resolviéndolo en su tesis de 1924. El modelo bidimensional de Ising de reticula
cuadrada es mucho mas dificil y solamente se le dio una descripcién analitica mucho mas
tarde por Lars Onsager en 1944 [8]. El modelo de Ising conlleva a la unidimensionalidad
del momento magnético del dtomo (ligado inicamente al espin) el cual puede tomar
exclusivamente los valores ¢ = 1 6 ¢ = —1 para los casos en que el espin apunta
en direccion up 6 down respectivamente. Por otro lado, para un atomo no magnético
(diluidor), su espin serd o = 0. La interaccién entre los espines o7 y o9 de los dtomos
1y 2, estda determinada por la energia de intercambio .J;5 mediante la expresion:

Jiz = /wZ(T1)¢E(Tz)%2(7’1,72)¢B(T2)¢A(Tl)d37ald372 (2-3)

Siendo 1 la funcion de onda y Vis el potencial entre los &tomos interactuantes, el cual
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tiene la forma del potencial de Coulomb:

— (2-4)

Esta energia de intercambio esta asociada a la amplitud de probabilidad de intercam-
biar electrones de dtomos vecinos debido al solapamiento de sus funciones de onda [9].
El hamiltoniano del sistema es descrito por:

H=-Y oo (2-5)
<ij>

El signo de la energfa de intercambio J;; determina el comportamiento y clasificacién
de una muestra magnética. El estado mas estable o de minima energia para un material
ferromagnético es donde todos los espines apuntan en direccién paralela (o,0; = 1),
siendo J;; > 0 el que se ajusta a estos materiales por que minimiza la energia del
Hamiltoniano de la ec. (2-5). Por otro lado, los antiferromagnéticos se caracterizan por
la direccién antiparalela de sus espines (0;0; = —1), siendo éste su estado de minima
energia, asociandose J;; < 0 al Hamiltoniano de la ec. (2-5) para que describa la
minimizacién en la energia del sistema. Por otro lado, J;; depende de la relacién a;;/r,
donde a;; es la distancia interatémica de los atomos i y j con r el radio del orbital 3d
[10]. La figura 2-5 bosqueja dicha dependencia y la clasificacién de algunos materiales
magnéticos conocidos.
A Co

= aFe )
Ni

e
T F

Cr

Figura 2-5.: Curva de Bethe-Slater.

Si suponemos que en la muestra magnética hay dos tipos de energia de intercambio, una
entre dtomos del mismo plano (J;,,;) y otra entre dtomos vecinos de planos adyacentes
(Jext), el Hamiltoniano de la ec. (2-5) se transforma en:

H=— int Z O'iO'j—i— :;exz Z 0'2‘0']' (2—6)

<5,7>int <4,0>ent

El hecho que las energias de intercambio sean constantes implica que las distancias
interatomicas correspondientes también lo son.
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2.4. Hamiltoniano reducido, funcién de particion y
propiedades termodinamicas microscopicas

Como sabemos, la mecanica estadistica es una rama de la fisica que mediante la teoria
de la probabilidad, es capaz de deducir el comportamiento de los sistemas fisicos ma-
croscopicos constituidos por una cantidad estadisticamente significativa de componen-
tes equivalentes a partir de ciertas hipotesis sobre los elementos o particulas que los
conforman y sus interacciones mutuas [11]. Con el objetivo de expresar el hamiltoniano
H de un sistema de N particulas en términos de una temperatura adimensional 6 y la
energia de intercambio de dtomos del mismo plano J;,;, se reescribe la ec. (2-6) como:

kgT
|J7,nt|

H =H = —- Z Jiaj%—ﬁ Z ogioj|; 0=

0 J;
<i7j>int I Zntl <i7j>ezt

(2-7)

siendo kg la constante de Boltzmann y T la temperatura absoluta. La funcion de
particion se define como:

Z=% e (2-8)
{r}

donde la sumatoria se hace sobre todos los posibles micro-estados r del sistema. A una
temperatura dada, el valor medio de un observable A cualquiera se calcula como:

Z A,eBEr

{r}
(= —

Los observables termodinamicos se utilizaron son:

(2-9)

= Energia libre de Helmholtz media: es una magnitud extensiva, funcién de
estado y potencial termodinamico de un sistema que mide el trabajo obtenible en
un sistema cerrado, en condiciones de temperatura y volumen constante. Se usa
como criterio para determinar qué procesos son espontaneos y se define como:

(FY = —kgTin(Z) = —|Jin|0In(Z) (2-10)
= Energia interna media: caracteriza el sistema debido a la energia total interna

que tiene (suma sobre todas las particulas) y su expresion es:

on(Z) . 20n(Z)

= Magnetizacién media: es la densidad de momentos magnéticos de la muestra

(B) = {A) =

atin en ausencia de campo externo H.,; y se obtiene por:
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o= (o), = on), e

= Entropia: es una magnitud fisica que para un sistema termodinamico en equili-

brio, mide el niimero de micro-estados compatibles con el macro-estado de equi-
librio. También puede decirse que mide el grado de organizacién del sistema.

_ (OF\ [ kg \ (OF
o= (ar),.. () (@), 219

» Capacidad calorifica: se define como la cantidad de energia en forma de calor

que absorbe un objeto para aumentar su temperatura en un kelvin (1K); se
obtiene manteniendo alguna variable termodinamica fija o constante.

e () (%),

En nuestro caso x = Heyy, M.

= Susceptibilidad magnética: como se mencioné en la seccion 2.1, estd relacio-
nada con la respuesta de un material al campo aplicado H.,; a T constante. Se

calcula como:
oM oM (M?) — (M)?
— — = 2-16

X (aHext)T (aHewt)g |=]'mt|0 ( )

Se puede observar de las ec. (2-14) y (2-16) que se puede calcular la capacidad calorifi-
ca y la susceptibilidad magnética conociendo las fluctuaciones de la energia interna

y magnetizacion respectivamente y no necesariamente derivando la energia libre de
Helmholtz [5].

Todo sistema termodinamico tiende a su minimo en la energia libre F' que se define
como la cantidad de trabajo obtenible de un sistema cerrado cuando se encuentra a tem-
peratura y volumen constante [5]. Podemos expresar la energia libre media del sistema
en funcién de las medias de la energia interna y los términos entropicos; temperatura
absoluta y entropia, segun:

(F) = (E) = (T5) (2-17)
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2.4.1. Energia fundamental media (F))

El estado fundamental de un sistema mecano-cuantico representa el estado en que la
energia es minima y esto se alcanza a temperatura 7' = 0, de tal forma que el término
entrépico (T'S) en la ec. (2-17) no tiene contribucién en la energia libre [7]. En este
estado para una muestra ferromagnética todos los espines estan en direccién paralela
y por tanto o;0; = 1 para todo dtomo 7 y j. Si ademds esta muestra posee distintos
valores de energia de intercambio; .J;,; para atomos del mismo plano y J.,; para atomos
de planos vecinos, el valor de la energia fundamental media (Ep) corresponderd a los
autovalores del Hamiltoniano de la ec. (2-6) y serd de la forma:

(Eo) = —Jimt Z 00 + Jeat Z 0,0 (2-18)

<5,7>int <15,7> o0t

Como la interaccién entre los espines de atomos intraplanares es la misma (al igual que
la interaccién entre los espines de dtomos extraplanares), entonces podemos expandir
cada sumatorias en la ec. (2-18) de la forma:

Nmaq Vint Nmaf] Vext

<ED znt Z o ZO_ (1) + e:vt Z 0 Zo_k (2_19)

donde el factor 1/2 se debe al sobreconteo de la sumatoria en el hamiltoniano. El

término N, corresponde al nimero de dtomos magnéticos en la muestra, vips ¥ Veqt
corresponden al nimero de vecinos magnéticos intra y extraplanares respectivamente
(i) (i) | espin del i-ési o o del 4 . . B
y 0,7y 0y son el espin del j-€simo y k-€simo vecino del atomo ¢ respectivamente. fin
estado ferromagnético todos los espines tienen direccién paralela y valor ¢ = 1 (o en

su defecto 0 = —1), la ec. (2-19) se transforma en:
Jin Jem
<E0> = - 2t |:(Nmagvint) _l_ J_:: (Nmagvext):| (2—20)

La energia fundamental media por dtomo magnético en la muestra sera:

<E0> Jint l Jezt :|
€g) = = —— |Vint + —Vex 2-21
< 0> Nmag 2 ! Jint ! ( )

Esta es una cantidad intensiva, es decir, que no depende del niimero de atomos.

Se ha supuesto que la muestra es perfectamente cristalina y que los atomos magnéticos
y diluidores se encuentran en posiciones ordenadas; en esta situacion de alto orden, la
probabilidad de que un atomo magnético tenga como primeros vecinos a v;,; atomos in-
traplanares y v, atomos extraplanares es maxima (P (v, Vezt) = 1,0). Si se desordena
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la muestra completamente, esta probabilidad estard determinada por una distribucién
binomial por la independencia que se tiene a la hora de permutar los atomos en la
muestra, siendo cada permutacién independiente de la anterior. De esta manera, la
energia fundamental media por dtomo magnético en estado de desorden cambia en
funcion de estas probabilidades segun:

7 N J N{EED

int ext

(o) = =5 > Puyvi+ T > Pugyve (2-22)
1},‘20 w ve=0

int t . - ) :
Donde N9 y N son el niimero méximo de vecinos intraplanares y extraplanares
respectivamente, donde se incluyen tanto atomos magnéticos como diluidores.

2.5. Método MonteCarlo

Este es un método introducido en los inicios de la era computacional (alrededor de
1944) en el Laboratorio Nacional de los Alamos, EE.UU., durante la segunda guerra
mundial. El método usa la generacion de nimeros pseudoaleatorios para determinar
propiedades de sistemas de muchas particulas tales como sistemas de espines continuos,
fluidos, polimeros, materiales desordenados, entre muchos otros [12]. Este método ha
servido como puente entre la teoria y la experimentacion en las ciencias en general,
proporcionando resultados practicos para dar conclusiones sobre dichos sistemas. A
diferencia de los otros métodos (que se basan en evaluaciones en N puntos en un espacio
M-dimensional para producir una solucién aproximada), el método de Montecarlo tiene
un error absoluto de la estimacion que decrece como \/LN en virtud del teorema del limite
central.

2.6. Dinamica de Metrépolis

Esta dinamica fue creada por Nicholas Metropolis con el fin de estudiar las propiedades
de un sistema de muchas particulas a partir de un conjunto de R micro-estados im-
portantes del espacio total de configuraciones, de tal manera que la media aritmética
de cualquier observable A sobre las R configuraciones escogidas sea aproximadamente
igual a la media estadistica de A (con base en la funcién de particién de la ec.(2-9))
[13], es decir:

(Ahr = 57 D" Al) = (4) (2:23)
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La escogencia de estos R micro-estados de importancia se hace a partir de una dis-
tribucion de probabilidades; tal como lo hacen las cadenas de Markov, siendo estos
micro-estados los que més contribuyen al cambio o evolucién del sistema. Nuestro caso
consiste de una muestra con N atomos; siendo éstos magnéticos (atomos de Fe) o di-
luidores (dtomos de Sn), formando al Fe3Sn que posee una estructura hexagonal D01g.

El algoritmo funciona de la siguiente manera:

1. Se analiza la naturaleza del primer atomo de la red previamente organizada.

2. Si el atomo es diluidor, no se hace accion alguna y se pasa al siguiente atomo de
la red. Si es magnético, se calcula la energfa inicial del sistema F;.

3. Posteriormente, se cambia el espin del atomo y nuevamente se calcula la energia
del sistema, la cual llamaremos E.

4. Si AE = Ey — E; <0, se acepta el cambio (se minimizarfa la energfa interna del
sistema), se pasa al siguiente dtomo y se vuelve al paso 2. Si AF > 0, se genera
un numero aleatorio rnd entre 0 y 1.

5. Sirnd < e PAF  se acepta el cambio (debido a una disminucién en la energia libre
F), de lo contrario, se descarta el cambio. Independientemente del resultado, se
pasa al siguiente atomo y se vuelve al paso 2.

6. Luego de realizar el barrido por todos los atomos de la red, se guarda la configu-
racion y se vuelve al paso 1 para un nuevo ciclo. Cada ciclo es llamado un paso
MonteCarlo.

De esta manera, se obtendra un sistema el cual tiende a su minimo en su energia
libre F', tal como lo hace todo sistema fisico en nuestro universo, segin las leyes de la
termodindmica.

2.7. Ciclo de histéresis

Se entiende por histéresis a la tendencia de un material a conservar una de sus pro-
piedades en ausencia del estimulo que la ha generado. En el magnetismo, el ciclo de
histéresis muestra el comportamiento de la magnetizacion M en presencia de campo
magnético externo H. El primer paso en este ciclo es someter la muestra al campo hasta
alcanzar la magnetizacién de saturacién (Ms), que corresponde al estado en donde los
momentos magnéticos de todos los atomos apuntan en direccién a H. El paso recién
descrito es llamado primera curva de imanacion y se muestra como una curva roja de
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trazos en la figura 2-6. Luego se disminuye la magnitud de H hasta anularlo, quedando
en el material una magnetizaciéon remanente Mp. Posteriormente, se aplica H pero
en sentido opuesto hasta desmagnetizar la muestra (este campo se denomina campo
coercitivo H,.). Después, se sigue aumentando H en la misma direccién del dltimo paso
hasta alcanzar nuevamente la satuacién M; (pero ésta vez con M en direccién opuesta
a la primera) y por tltimo, se cambia nuevamente la direccién de H aumentado su
magnitud de tal manera que se alcance de nuevo la desmagnetizacién y posteriormente
la saturacién [6].

- A
- - .-
- o a—

Figura 2-6.: Ciclo de histéresis para una muestra magnética.

La magnetizacién de saturacién, en concordancia con su definicién, se calcula segin ec.
(2-24) para un sistema simple de N dtomos con momento magnético p:

M, = uN (2-24)

Dependiendo de la forma de la curva de histéresis, los materiales magnéticos se pueden
clasificar como magnéticamente blandos o magnéticamente duros.

2.7.1. Materiales magnéticamente blandos

Estos materiales se caracterizan por su facil imanacién, es decir, los momentos magnéti-
cos atémicos del material se orientan facilmente en direccion al campo H, alcanzandose
rapidamente la saturacion. De igual manera, el campo necesario para desimanarlos H,
(estando inicialmente en remanencia Mg) es de baja magnitud, disipdndose asi poca
energia en el proceso. Ademas de lo anteriormente mencionado, estos materiales suelen
tener una alta Mj, siendo esto 1til en aplicaciones tecnoldgicas como transformadores,
motores eléctricos, relés, entre otros. La figura 2-7.a muestra dicho comportamiento en
un ciclo de histéresis y como se puede observar, estas curvas se caracterizan por ser
muy estrechas (bajo H,.) pero con gran altura (alta Mj).
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2.7.2. Materiales magnéticamente duros

Estos materiales se caracterizan por su alta resistencia a ser desmagnetizados, es decir,
poseen un alto H. y en general una baja M, en comparacion a los magnéticamente
blandos. Debido a esto, poseen una alta densidad de energia magnética, ademés de un
gran gasto energético en forma de calor en el proceso de imanacion y desimanacion. Sus
aplicaciones suelen estar mas relacionadas con el resguardo de informacién como discos
duros y memorias USB, ademas de otros dispositivos electrénicos como auriculares,
altavoces, celulares, entre otros. La figura 2-7.b muestra dicho comportamiento en un
ciclo de histéresis, donde se observa que la curva suele ser ancha (alto H.) pero con
poca altura (baja Mg).

2

(a) (b)

Figura 2-7.: Ciclo de histéresis para una muestra: a) magneticamente blanda,
b) magneticamente dura.

2.8. Caracteristicas de imanes permanentes tipo
Fe-Sn

Este tipo de imanes han despertado gran interés por que algunas de sus propiedades
magnéticas como T¢ y Mg son comparables con el més utilizado actualmente (imén
de Neodimio) [4]. Se ha encontrado que aquellas aleaciones binarias Fe-Sn con un
porcentaje atémico de Sn igual o mayor a 50 % suelen ser antiferromagnéticas, mientras
que si dicho porcentaje es menor al senialado, suelen ser ferromagnéticas [14]. Entre las
aleaciones mas estudiadas estan el FezSn, FesSny, FesSnz, FeSn y FeSn,, siendo este
ultimo antiferromagnético. En este trabajo se hablard con mayor énfasis de los dos
primeros.
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2.8.1. Estudios estructurales y magnéticos del FesSn y Fe3;Sn,

En estudios previos se ha encontrado que el Fe3Sn presenta una estructura hexagonal
D09, con grupo espacial P63/mmc y un eje facil en direccién planar [4]. Este ultimo
hecho no es muy conveniente debido a que no existe un eje preferencial de magnetiza-
cién, indicandonos que es relativamente facil re-orientar la magnetizacién en direccién
al eje ¢, presentando asi un comportamiento blando. La energia necesaria para re-
orientar la magnetizacién en direccion al eje duro es llamada Energia de Anisotropia
K. Entre las caracteristicas que mas llamo la atencién esta su temperatura critica
Te = 725 K y su magnetizacién de saturaciéon Mg = 138 emu/g, en comparaciéon a
Te = 588 K y Mg = 149,7 emu/g para el iman de Neodimio. Por otro lado, para el
Fe3Sny, han encontrado que posee una estructura trigonal con grupo espacial R-3m,
Te = 657K y Mg = 78 emu/g [4, 15]. Para ambas muestras no se han reportado
valores que comtinmente se encuentran en VSM como campo coercitivo Ho vy magne-
tizaciéon de remanencia Mg, cuando estan en forma de polvos.

En cuanto a estudios Mdossbauer, G. Trumpy y colaboradores han encontrado que el
FesSn y el FezSny poseen los siguientes parametros hiperfinos:

Tabla 2-1.: Parametros hiperfinos del FezSn
y el FesgSny obtenidos por G. Trumpy [14].
Fase | 0 [mm/s] | QS [mm/s] | Hys [T]

_ +0,01 +0,01 +2
FesSn 0,53 0,16 324
FesSny 0,59 0,12 199




3. Técnicas experimentales

3.1. Difracciéon de rayos X

Los rayos X fueron descubiertos el 8 de noviembre de 1895 por el fisico aleman Réentgen
y llamados de esa manera por el desconocimiento de su naturaleza en aquella época.
Hoy sabemos que son radiacién electromagnética al igual que la luz visible pero con
una longitud de onda A mucho menor (mayor frecuencia v y en consecuencia mayor
energia hv).

La difraccién de los rayos X por un cristal (basada en la ley de Bragg) nos permite
entender la estructura cristalina de una muestra, asi como conocer los atomos que la
conforman y sus interacciones. Por esto, es importante hablar sobre la ley de Bragg y
céHmo ésta nos ayuda a entender la forma en que se organizan los a&tomos en la red, para
asi calcular posteriormente: parametros de red, angulos internos de la celda unitaria,
tamano promedio del cristalito difractante, entre otros.

3.1.1. Ley de Bragg

Esta ley permite estudiar las direcciones y angulos que tomara el haz de rayos X una
vez difracten en la muestra, que debe ser cristalina, es decir, debe tener una estructura
periédica. La ley tiene como hipdtesis dos hechos de gran importancia:

1. El haz incidente, la normal del plano de atomos y el haz reflejado son coplanares.

2. El angulo formado por el haz incidente y el reflejado es 2¢, siendo simétricos
respecto a la normal del plano de atomos.

Una vez conocido esto, la ley de Bragg establece:

DA = 2 son(6) = ———  sen(9) (3-1)

Vh+ k24

siendo n un numero natural, d la distancia entre planos adyacentes en el cristal, a el
parametro de red y h, k y [ los indices de Miller del plano. La figura 3-1 muestra la
difraccion de rayox X y los pardametros a tener en cuenta como el angulo de difraccién
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¢. La ec. (3-1) nos indica que para que exista interferencia constructiva entre los haces
incidentes, la diferencia de camino entre ellas debe ser un nimero entero de veces la

longitud de onda. De esta manera, AB + C'B = n), donde AB = BC = dsin(¢).

Haz Haz
incidente reflejado

. & @ Y
73

B

Figura 3-1.: Geometria de la ley de Bragg.

Un difractograma se obtiene cuando se detecta la intensidad de los haces reflejados
(ntimero de cuentas) en funcién del dngulo 2¢. Que no exista interferencia constructiva
en los haces incidentes y reflejados para un ¢ determinado implica que, segun la ley de
Bragg, la diferencia de caminos no fué un ntimero entero de veces la longitud de onda
del haz incidente, lo cual se vera reflejado en un menor conteo en el difractograma (dis-
minucién del pico de intensidad) [16]. Por otro lado, si hay interferencia constructiva,
se vera un pico de gran intensidad en el difractograma. La intensidad depende entonces
de la cantidad de planos que difractan constructivamente.

Si conocemos el valor de los dngulos ¢ donde hay méxima intensidad (leidas en un
difractograma), los valores de s = h? + k% 4 [? y la longitud de onda de los rayos X, se
podria determinar, usando ec. (3-1), los pardmetros de red. Si se conoce la intensidad
de los picos para cada dngulo de difraccion, se puede calcular la cantidad de cierto
compuesto en una muestra determinada; con el ancho del pico se puede determinar
el grado de desorden de la estructura cristalina, el tamano promedio del cristal en
direccion perpendicular al haz de rayos incidentes y las tensiones promedio acumuladas
en el cristal [17].

3.1.2. Difractometro de polvo

El difractémetro esta constituido principalmente por el tubo generador de rayos X, un
portamuestras, un detector y dos colimadores encargados de determinar el angulo de
divergencia de los rayos X hacia la muestra y convergencia de los rayos (una vez di-
fractados) al detector, en forma respectiva. Este montaje se muestra esquematicamente
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en la figura 3-2. Estas aberturas en los colimadores se hacen con el fin que los rayos
incidentes puedan difractar sobre toda la muestra y no sobre un solo punto. El detector
y el portamuestras giran alrededor de un eje perpendicular al plano de la hoja, de tal
forma que cuando el portamuestras gira un angulo ¢, el detector lo hace un angulo 2¢,
segun la ley de Bragg. Cabe aclarar que los polvos que se ubican sobre el portamuestras
son dispuestos de forma aleatoria.

Detector

Colimadores "

Figura 3-2.: Esquema del difractémetro de polvo.

3.2. Espectrometria Mossbauer

El efecto Mossbauer es un fenémeno descubierto en 1957 por el fisico aleman Rudolf
Mossbauer, relacionado con la emisién y absorcién resonante de rayos gamma libres de
pérdida de energia por retroceso por parte de atomos de un sélido y libres de excitacion
fondnica en la red [18]. Cuando un nicleo atémico se encuentra en reposo y excitado, al
hacer la transicién al estado de menor energia produce radiacién v con energia Fj igual
a la diferencia entre estos estados energéticos; suponiendo que el niicleo no se mueve en
el proceso de emisién, como si tuviese masa infinita. Lo que sucede realmente, debido a
la conservacion del momentum, es que dicha radiacion no poseera una una energia Fy a
causa del retroceso del niicleo. Asi, para contrarrestar este efecto y generar resonancia
con un ntcleo receptor (el cual debe ser igual al emisor), el nicleo emisor debe adquirir
cierta velocidad v a lo largo de la linea que une a ambos para que la radiacion gamma
emitida aumente o disminuya su valor de energia, segin el sentido en que se mueva el
emisor, de tal forma que la energia de la radiacion sera:

E
E=FE+ =2 — B+ AE (3-2)
&

siendo ¢ la velocidad de la luz. Este energia fue calculada a partir del efecto Doppler-
Fizeau, el cual nos permite obtener la energia del rayo v emitido en funcién de la
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velocidad de la fuente. Para un rango continuo de v en funcién del tiempo, se tendra
un rango continuo para la energfa del rayo 7 en el intervalo [Ey — AE, Ey+ AFE]. En un
espectro Mossbauer, se puede ver la relacién entre la absorcién nuclear (en nimero de
cuentas) en funcién de la velocidad de la fuente, en un rango de [—v,v] (el cual suele
medirse en mm/s). La espectrometria mossbauer es una técnica de alta resolucién en
la energia (1071°¢V) que sirve para cuantificar ciertos parametros hiperfinos como el
desvio isomérico d, el desdoblamiento cuadrupolar ().S y el campo hiperfino Hj, a partir
del espectro. Estos parametros tiene su origen fisico en la interaccién electromagnética
de los nicleos con su entorno quimico. Debido a esto, es importante hablar brevemente
sobre estas interacciones en los siguientes apartados.

3.2.1. Interacciones eléctricas

Debido a la interaccién electrostatica entre el nicleo con su entorno (en especial con
los electrones més cercanos), se ocasionan desdoblamientos en los niveles energéticos
en el nucleo. Esta energia de interaccion tiene la forma:

W= [ pn(P)V(F)dr (3-3)

VN
siendo px(7) la densidad volumétrica de carga del nicleo (la cual es cero para r > ry)
y V(7)) el potencial eléctrico producido los electrones, el cual tiene forma Coulombiana.
Expandiendo Ec. (3-3) en una serie de Taylor se obtiene las siguientes contribuciones:

W~ Wmon + Wdip + Wcuad - Wmon + Wcuad (3'4)

donde Wy, = 0 debido a que el niicleo no posee momento dipolar eléctrico. La interac-
cién monopolar eléctrica sucede debido a la interaccién del nticleo con los electrones
de la capa s, los cuales tienen mayor probabilidad de estar contenidos dentro de él. Co-
mo el entorno nuclear entre el emisor y el receptor son siempre distintos, la energia
del fotén gamma emitido no correspondera, en valor exacto, a la energia absorbida por
el receptor, lo que ocasiona un corrimiento en el espectro Mossbauer llamado desvio
isomérico ¢ y se ve en la figura 3-3. Este efecto surge como consecuencia del tamano
finito del niucleo. La ecuacién que describe el desvio isomérico es:

5= 5726 () s~ (1) ) (WO — [2.00) 1) (3-5)

donde Z es el niimero atémico, e la carga del electrén, (R?),.. v (R?),,, son el ra-
dio cuadratico medio del ntcleo en estado excitado y fundamental respectivamente y
|U4(0)]%,, v |¥s(0)]%, son la probabilidad de encontrar un electrén de la capa s dentro
del nicleo para el emisor y receptor respectivamente. De esta manera, conociendo el va-
lor de 9, se puede obtener caracteristicas del tamano de los nucleos, ademas del estado
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Figura 3-3.: Efecto del desdoblamiento monopolar eléctrico en el espectro Mossbauer.

de oxidacién y del nimero de coordinacion del atomo. Por otra parte, la interaccion
cuadrupolar eléctrica se origina por la asimetria de las cargas eléctricas alrededor
del niicleo (electrones, iones, entre otros), lo que genera un gradiente de campo eléctrico
que finalmente interactia con el momento de cuadrupolo del nticleo. En el centro del
nicleo se satisface la ecuacién de Laplace debido a que los electrones de la capa s no
contribuyen al potencial por su simetria esférica y la contibucion de los electrones p es
despreciable. Por tanto:

> Vi=0 (3-6)

donde 7 representa los tres ejes coordenados. Si se escoge z como el eje principal de
tal forma que @, = e@ (con @ el momento cuadrupolar del nicleo), V., = eq (con ¢
el gradiente de campo eleéctrico producido por los electrones en el niicleo) y |V,,| >
|Vaz| > |Vyyl, se encuentra que el Hamiltoniano que describe la interaccién cuadrupolar
del nticleo, en términos de las componentes del momento angular I es:

e*qQ

Wcua = — ]2—]2 12—12 -
donde se defini6 el parametro de asimetria 7 como:
V:m: -V
n= V—yy (3—8)

Los autovalores del Hamiltoniano descrito en la Ec. (3-7) que corresponden a los valores
de energia del desdoblamiento cuadrupolar del nicleo son:

o e’qQ
4121 —1)

2

1
[3m2 — I(1 +1)] (1+%) ymp=—1,-I+1,..I-11. (3-9)
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siendo m; el nimero cuantico que da el valor de la proyeccion del momento angular
en el eje principal. Debido a la importancia del °"Fe para el magnetismo, se hace
necesario estudiar su comportamiento. El en estado fundamental tiene un espin I = 1 /2
que genera los valores m; = £1/2 con degeneracién 2, mientras que para un estado
excitado con I = 3/2 se obtiene m; = £1/2,4+3/2 con degeneracién 4. Es por esto que
en estado excitado se genera un desdoblamiento con respecto al nivel de energia como
si tal desdoblamiento no existiera. Estos valores (en funcién de my) son:

1 n? >
wi(£1/2) = —Z—lquQ (1 + ?) (3-10)
1 n? >
wy(£3/2) = ZquQ (1 + §> (3-11)
De esta manera, en el espectro mossbauer se mostraran dos picos de absorcion dis-
tanciados una cantidad AQ = wy — wy; = %62(]@(1 + %)1/2; ademas de que su eje

de simetria se desplazard (respecto a v = 0) una cantidad ¢, tal como se muestra en
la figura 3-4. Por tanto, conociendo AQ (leido de un espectro), se puede conocer el
momento cuadrupolar del nicleo @), el cual también se denota como @).S.

relative transmission

TR . B i M II L
wq @ . @ & 23
velocity / (mm/fs)

Figura 3-4.: Efecto del desdoblamiento cuadrupolar eléctrico y desvio isomérico en el
espectro Mossbauer.

3.2.2. Interacciones magnéticas

En una analogia a la interacciéon cuadrupolar eléctrica, la interaccién magnética hiper-
fina se usa para determinar los valores del momento dipolar magnético nuclear py. El
Hamiltoniano que describe la interacciéon de py en presencia del campo total interno
(campo magnético hiperfino) Hyy que percibe el nicleo es:

My = —fiy - Hyy = —gun1 - Hyy (3-12)
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Figura 3-5.: Esquema de posibles transiciones debido a las interacciones hiperfinas pa-
ra un dtomo magnético (izquierda). Espectro Mdssbauer donde se mues-
tra un sextete producto de las interacciones hiperfinas de los nicleos
(derecha).

siendo ¢ la razén giromagnética e I es el operador de espin nuclear. Los niveles de
energia o autovalores de este Hamiltoniano son:

M[ = —guNthmI (3—13)

La interacciéon magnética desdobla los niveles de energia en 21 + 1 subniveles equidis-
tantes en un valor de guyHyy, teniéndose en cuenta que g en estado fundamental es
diferente a la del estado excitado. Por lo tanto, para cada estado, el desdoblamiento
serd distinto. Las posibles transiciones energéticas entre los diferentes subniveles son
determinadas por las reglas de seleccion Am = 0, £1. La figura 3-5 (derecha) muestra
un espectro Mossbauer para un muestra magnética, tal como lo es el 5" Fe. En esta
figura se puede apreciar 6 picos que corresponden a las 6 posibles transiciones nuclea-
res desde un estado excitado al estado fundamental (figura 3-5, izquierda). Adem4s, se
nota que la distancia entre picos es constante, aunque sus intensidades no lo son; ya
que estas dependen de la diferencia de energia entre los posibles estados de transicion.

3.2.3. Espectréometro Mossbauer

El espectrometro Mossbauer se usa para obtener los parametros hiperfinos de una
muestra magnética y funciona segun el efecto Mossbauer descrito en la seccién 3-2 y su
esquema se muestra en la figura 3-6. Entre los componentes a destacar se encuentran
el transductor de velocidades, la fuente radioactiva, el contador, el preamplificador, el
amplificador, el analizador de multicanal y el computador. El transductor contiene a
la fuente radioactiva de tal forma que los rayos gamma producidos por la fuente tienen
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Fuente

Eb Muestra

Transductor = Whe ! WA\ | Contador [ Preamplificador [e
o=

Banco Optico

Amplificador

’

Sincronismo |— Analizador
multicanal

Base de Tiempo

Computador

Figura 3-6.: Esquema de un espectrometro Mossbauer.

un valor de energia dependiente de la velocidad del transductor, la cual es programada
y alimentada por un generador de senales triangular. Cuando esta energia produce
resonancia en la muestra (es absorbida) al contador no llegara radiacién y, por tanto,
se vera un pico de absorcién en el espectro Mdéssbauer, de lo contrario, esta radiacién
atravesara los nicleos de la muestra y llegara al contador; la senal sera preamplificada,
amplificada y serd analizada en el multicanal. El computador es el encargado de guardar
la informacion del nimero de cuentas en funcién de la velocidad de la fuente.

3.3. Magnetometria de muestra vibrante (VSM)

Esta técnica es 1util cuando se le quiere medir a una muestra su magnetizacion de
saturciéon Mg, magnetizacion de remanencia Mg y campo coercitivo H¢, los cuales se
muestran en un ciclo de histéresis tal como se ve en la figura 2-6. Existen varios métodos
experimentales que pueden obtener estos parametros; en el mas usado se mide la fem
inducida en unas bobinas (aplicacién de la ley de Faraday) cuando la magnetizacion
en la muestra cambia a causa del cambio en el campo externo aplicado. Este proceso
se detallara en el siguiente apartado.

3.3.1. Magnetémetro de muestra vibrante

Es un intrumento que permite medir propiedades magnéticas y fue inventado en 1955
por Simon Foner en el MIT Lincoln Laboratory y reportado posteriormente en 1959 [19].
En la figura 3-7 se muestra un diagrama esquematico de este instrumento. La muestra
de estudio m es conectada al extremo de una varilla que estd unida a un dispositivo
vibrador. A los lados de m se encuentran dos bobinas sensoras que detectan el cambio
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Figura 3-7.: Esquema del magnetéometro de muestra vibrante.

en la magnetizacion de la muestra en presencia de un campo externo H generado por un
electroiman con sus polos Norte — Sur, de tal forma que el cambio en la magnetizacién
de la muestra genera fem en las bobinas sensoras, siendo este voltaje amplificado y
leido finalmente por un voltimetro, tal como se muestra en la figura. Al mismo tiempo,
se pone una muestra de referencia r cerca al punto medio de la varilla, aplicandosele
el mismo proceso. La diferencia entre los voltajes generados por m y r es proporcional
a la magnetizacién de la muestra. De esta manera, se hace un barrido para distintos
valores de H obteniéndose asi el ciclo de histéresis. La frecuencia con la que oscila la
varilla (unida al dispositivo vibrador) es cercana a los 80 Hz y amplitud cercana a los
0,1 mm, ademaés el campo generado por el electroiman suele aplicarse en un rango de
-2.5T a 2.5 T, aunque en algunos casos suele ser de -3 T a 3 T.



4. Metodologia de preparacion de
muestras experimentales

Es este capitulo se hablara sobre la metodologia empleada para la obtencion de las
fases FegSn y FezSny a partir de la preparacion de dos muestras magnéticas en forma
de polvos, ademas de hablar sobre el tratamiento térmico empleado.

4.1. Preparacion de muestras experimentales

En la preparacion de las dos muestras se usé polvos de hierro y estano cuyos porcentajes
de pureza y tamano maximo de particulas se muestran en la tabla 4-1.

Tabla 4-1.: Porcentaje de pureza y tamano de particu-
la de los elementos precursores.

Elemento | pureza (%) | Tamano particula (um)
Hierro (Fe) 99,90 10
Estano (Sn) 99,85 149

La tabla 4-2 muestra los porcentajes atomicos y las masas de Fe y Sn usadas en las
dos muestras. A la primera muestra se le denominara 75/25 y su objetivo era obtener
la fase FegSn y a la segunda muestra se le denominard 60/40 y su objetivo era obtener
la fase FesSns.

Tabla 4-2.: Porcentajes atémicos y masas de Fe y Sn usadas en
la preparacion de las muestras experimentales.

Muestra | Fe (at. %) | Masa - Fe | Sn (at. %) | Masa - Sn

3 - (£0,0001)g - (£0,0001)g
75/25 76,4 3,0184 23,6 1,9816
60/40 60,9 2,1146 39,1 2,8854

Se pretendia obtener 5 g de cada muestra, siendo esta una cantidad suficiente para rea-
lizarles los correspondientes procedimientos experimentales. Los porcentajes atémicos
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fueron sugeridos por H. Giefers [15]. Podemos notar que los porcentajes atémicos de

Fe en las dos muestras son levemente mayores a los estequimétricos; para la muestra
75/25 se us6 76.4 at. % de Fe (1.64% de mas) y para la muestra 60/40 se usé 60.9
at. % de Fe (0.9% de maés). Giefers sugirié estos porcentajes debido a que posterior al
tratamiento térmico suele haber pérdidas de hierro por oxidacion.

Una vez se prepararon las muestras, se les realizé el siguiente procedimiento:

1.

Cada muestra se compacté en forma de pastilla usando una prensa hidraulica a
una presion de 0,2 GPa durante 15 minutos.

Posteriormente, se encapsularon en tubos de cuarzo (separados), haciendo pre-
viamente vacio en los tubos y dejandolos en una atmosfera de Argén.

Se us6 un horno tubular para aumentar la temperatura de ambas muestras a una
razén de 2 °C/min desde temperatura ambiente (~ 25 °C) hasta 805 °C. Cuan-
do alcanzaron esta temperatura, se mantuvieron asi durante 2 dias (48 horas)
y posteriormente se les hizo templado en agua, el cual estaba a temperatura
ambiente.

Se maceraron las muestras con un mazo sobre un mortero de agata y se tamizaron
en un tamiz de 400 Mesh (para producir particulas con tamano promedio de
37 pm).

El procedimiento para ambas muestras fue el mismo. Una vez realizados los pasos

descritos arriba, se procedié a caracterizarlos. Los resultados se detallan en la siguiente

seccion.



5. Resultados experimentales y
discusion

En esta seccién se discutird sobre los resultados experimentales obtenidos para las
muestras 75/25 y 60/40 cuyos objetivos eran obtener las fases FesSn y FezSny respec-
tivamente. Se estudiard las propiedades estructurales, quimicas y magnéticas de cada
fase con los métodos de Difraccién de rayos X (DRX), espectrometria Mossbauer y
magnetometria de muestra vibrante (VSM).

5.1. Difraccién de rayos X (DRX)

Los difractogramas obtenidos para las muestras 75/25 y 60/40 se muestran en las figuras
5-1y 5-2, medidos con tubos de rayos X de cobalto (Co) y cobre (Cu) respectivamente.
La razén por la cual se usé un tubo de Cobalto para la primera muestra es por su alta
concentracion de hierro y de medirse con uno de cobre, se produciria mucho ruido en
el difractograma.

201
L]

Intensidad [u.a.]

20 30 40 50 60 70 80 920
20

Figura 5-1.: Difractograma de rayos X para la muestra 75/25. Los puntos (e) ubican
la fase FezSn y el asterisco (*) la fase FesSny. Medido con tubo de Co.

En la figura 5.1 se observa que el difractograma se ajusté con dos fases, una fue FesSn,
cuyos picos se ubican en la posicién del punto (e) y la otra fue FezSny, cuyos picos
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Figura 5-2.: Difractograma de rayos X para la muestra 60/40. El asterisco (*) ubica
la fase FesSny y (A) la fase FeSn. Medido con tubo de Cu.

se ubican en las posiciones del asterisco (*), con porcentajes de area 62.2% y 37.8%
respectivamente. Adicionalmente, se muestra un pico que no se pudo ajustar (repre-
sentado con el simbolo “?”) debido a la no coincidencia con las aleaciones Fe-Sn o
algiun posible 6xido de estos. En la figura también se observa que el pico correspon-
diente al plano con indices de Miller 201 (en la posicién 20 = 51,5°) destaca entre los
demads (siendo éste caracteristico del FezSn), donde en su ajuste se considerd direccién
preferencial, indicandonos que este plano difracta més que los demas. El difractograma
mostrado en la figura 5-2 (para la muestra 60/40) se ajusté con FesSny y FeSn, cuyos
picos se encuentran marcados con asterisco () para la primer fase y con tridngulos
(A) para la segunda fase, con porcentajes de drea 78.1 % y 21.9 % respectivamente. La
contribucion del FezSny es mayoritaria y no se encontré 6xidos en el refinamiento de
esta muestra. Los resultados obtenidos para los pardmetros estructurales a partir del
refinamiento de los patrones de rayos X usando el método de Rietveld se muestran en la
tabla 5-1. Cabe aclarar que se usé el programa GSAS para el refinamiento y que el uso
de distintos tubos de rayos X (Co y Cu) diferencia sélamente la longitud de onda de
los rayos incidentes a la muestra (Ac, = (1,79040,001)A y A\e, = (1,54240,001)A), 1o
que produce un leve desplazamiento en el difractograma pero que no afecta ni cambia
los valores a obtenerse en el refinamiento.

Se aclara que la fase FesSny se generd en ambas muestras y por eso se representa de
la misma manera en ambos difractogramas (). Como podemos ver de la tabla 5-1,
el tamano promedio del cistalito en direccién perpendicular a los rayos X es diferente
(en los dos casos) al tamafo promedio del cristalito en direccién paralela a los rayos
(¢, # @), indicdndonos que la geometria del cristalito no es esférica. La cercania
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entre sus valores se debe a que ambas muestras se tamizaron en un tamiz de 400
Mesh, haciendo que las particulas tengan un tamano similar y asimismo, los cristalitos
también lo tengan. Podemos notar que los cristalitos de la fase Fe3Snsy (en la muestra
60/40) tienden a ser més esféricos que los cristalitos de la fase FegSn (de la muestra
75/25) por que la diferencia |®; — ®;| es menor. Por otro lado, la densidad de masa
p de la fase Fe3Sny es mayor que la del FegSn por que posee més dtomos de Sn (que
son m&s masivos) pero a su vez posee menos atomos de Fe (magnéticos), por lo que
algunas propiedades magnéticas como M, y Mg se veran opacadas en comparacion al
Fe3Sn, tal como se mostrara en la seccion 5-3.

Tabla 5-1.: Parametros estructurales obtenidos a partir del refinamiento de los patro-
nes de rayos X para las muestras 75/25 y 60/40.

Muestra Fase % Area | a [A] c[A] | Vol [A?’] plg/em?] | @, [nm] ¢ [nm]
- - 40,1 | 40,001 | 40,001 | +0,3 40,05 - -
75/ FesSn | 62,2 | 5381 | 4407 | 1105 678 | 382410414410
FesSn, | 378 | 5347 | 19844 | 4913 8,65 | 430410 | 408+ 1,0
60/10 FesSny | 781 | 5341 | 19,798 | 4892 858 | 412411 | 408+1,1
FeSn 219 | 5337 | 4391 | 1083 9.03 | 446+12 | 413410

5.2. Espectrometria Mossbauer

A continuacion, se analizara los resultados obtenidos de los espectros mossbauer para
las muestras 75/25 y 60/40 (usando una fuente de 5" Fe), los cuales se muestran en
las figuras 5-3 y 5-4 respectivamente. En el espectro de la figura 5-3 se muestra un
ajuste con una distribucion de tres sextetos, indicaindonos que las fases presentes en la
muestras son ferromagnéticas. A partir de los resultados obtenidos de los pardmetros
hiperfinos de cada fase; como desvio isomérico (§), desdoblamiento cuadrupolar (Q.S)
y campo hiperfino (Hjy) (tabla 5-2) y haciendo una correlacién con los resultados ob-
tenidos en el difractograma de rayos X (figura 5-1), se encontré que en esta muestra
hay presencia de las fases FezSn y Fe3Sny por la cercania de los pardmetros hiperfinos
obtenidos por G. Trumpy [14]; ademds de una tercer fase (en principio desconocida)
que se le denominé Sext.. En la tabla 5-2 también se muestran el porcentaje de area
(% Area) y el ancho promedio de linea a media altura I'" para cada fase obtenida
en este trabajo a partir del espectro Mossbauer, ademas de los parametros hiperfinos
obtenidos por Trumpy y por otros autores (vedse la columna de referencias) para faci-
litar la comparaciéon de los valores obtenidos. En cuanto a la fase Sext., se deduce que
posiblemente corresponde al FeszSnz (ndtese la cercania relativa entre los pardmetros
hiperfinos en la tabla 5-2), que posiblemente fue la fase que no se pudo detectar en el
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difractograma mostrado en la figura 5-1, donde el simbolo “?” ubica su pico de mayor
intensidad.

Por otro lado, el espectro mostrado en la figura 5-4 (para la muestra 60/40) se ajusté
con una distribucién de dos sextetes y un doblete. Se encontrd que las fases presentes
en la muestra corresponden al FezSny, FeSn y alguna paramagnética la cual se apodd
simplemente como Doblete y que es posiblemente un éxido 6 una estructura amorfa
que el difractograma de rayos X (figura 5-2) no pudo identificar. La identificacién de
las fases se hizo por la similitud de los parametros hiperfinos encontrados por Trumpy,
Yamamoto y Le Caer [14, 20, 21].
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Fe38n2
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Figura 5-3.: Espectro Méssbauer para muestra 75/25.
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Figura 5-4.: Espectro Méssbauer para muestra 60/40.
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Tabla 5-2.: Parametros hiperfinos obtenidos del ajuste del espectro Mossbauer

para las fases encontradas en la muestra 75/25.

Fase | 0 [mm/s|] | QS [mm/s] | % Area | Hyy [T] | I [mm/s] | Referencias
- +0,01 40,01 +0,01 +0,01 40,01 -
Fe3zSn 0,49 0,14 49,59 328,34 0,20 Este trabajo
Sext. 0,67 0,14 25,74 323,71 0,17 Este trabajo
Fe3Sny 0,60 0,10 24,67 196,65 0,22 Este trabajo
Fe3Sn 0,53 0,16 - 324+ 2 - (14, 22]
Fe;Sng 0,64 0,13 - 320+ 3 - (14, 20]
Fe3Sn, 0,59 0,12 - 199 £ 2 - (14, 21]
Tabla 5-3.: Parametros hiperfinos obtenidos del ajuste del espectro Mossbauer
para las fases encontradas en la muestra 60/40.
Fase | 0 [mm/s|] | QS [mm/s] | % Area | Hpy [T] | I [mm/s] | Referencias
- +0,01 40,01 +0,01 +0,01 40,01 -
FesSn, 0,62 0,11 19,02 197,60 0,16 Este trabajo
FeSn 0,49 -0,04 72,44 329,77 0,17 Este trabajo
Doblete 0,46 1,43 8,54 0,00 0,18 Este trabajo
Fe3Sn, 0,59 0,12 - 199 +2 - [14, 21]
FeSn 0,45 -0,03 - 338+ 3 - [14, 20]

5.3.

Magnetometria de muestra vibrante (VSM)

Como ya sabemos, el ciclo de histéresis es 1til cuando se quiere conocer el compor-
tamiento de la magnetizacion M de la muestra en funcién de un campo magnético
externo aplicado H. La figura 5-5 muestra este ciclo para las muestras 75/25 y 60/40,
vistas de manera completa (figura 5-5.a) y para pequenios valores de H (figura 5-5.b).
Adicionalmente, en la tabla 5-4 se muestran los valores de magnetizacién de saturacion
Mg, campo coercitivo H¢, magnetizacién remanente Mg y la relacién Mpg/Mg para
ambas muestras. Se tuvo en cuenta la conversién entre Teslas y Oersted para encontrar
He de la forma pg(10e) = 107* T [23]. Como se puede notar, ambas muestras son
magnéticamente blandas debido al valor relativamente bajo de su H¢e (alrededor de
los 30 Oe), aunque la Mg obtenida para la primera muestra es apreciable y cercana
a Mg = 138 emu/g encontrada por Brian C. Sales [4] para el FesSn. Para la muestra
60/40 se obtuvo también un valor cercano a Mg = 78 emu/g reportado por Sales para
el FegSn,y. Por otro lado, se puede observar de la figura 5-5.b que para pequetios valores
de H, la tasa con que aumenta M para la primer muestra es mayor en comparacion a la
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segunda, lo que nos demuestra que su susceptibilidad magnética y, definida macroscopi-
camente segun ec. (2-2), es mayor. Por otro lado, la magnetizacién remanente My de
ambas muestras es relativamente pequena en comparaciéon a su saturacion, mostrando-
nos que en ausencia de H, no son buenos imanes permanentes; también justificandose
este hecho con sus bajos valores de H.
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Figura 5-5.: Ciclo de histéresis para las muestras 75/25 y 60/40. a) vistas de manera
global, b) para valores pequenios de campo.

Tabla 5-4.: Valores obtenidos para las muestras 75/25 y 60/40
mediante el ciclo de histéresis.

Muestra | Mg [emu/g] | Ho [Oe] | Mg [emu/g] | Mp/Ms( %)
- £0,01 £0,1 £0,01 £0,02
75/25 133,65 20,9 2,56 1,92
60/40 80,72 30,2 1,55 1,92

Es interesante observar que la relacién Mg/Mg es exactamente la misma para ambas
muestras, pudiendo estar relacionado con el hecho de que tanto el tamano de las par-
ticulas (~ 37 um) y el tamano de los cristalitos (~ 40 nm) es el mismo.

Finalmente, podemos decir que ambas muestras no son destacables como imanes per-
manentes debido a sus bajos valores de Ho y Mg, aunque el FegSn si destaca en su
Mg, siendo estas caracteristicas de facil imanacion y desimantacién tutiles para cons-
truir circuitos magnéticos en aplicaciones con corriente alterna como transformadores,
generadores, motores, etc. Si se desea mejorar sus propiedades como imén permanente,
se necesitaria mezclar con materiales magnéticamente duros para producir un aumento
en el campo coercitivo.



6. Simulacién computacional del
Fey., y FesSn y sus propiedades
termodinamicas

6.1. Construccion de la muestra virtual

Para la construccién de una muestra con estructura hexagonal D09, tal como la del
Fe3Sn, se analizd en primera instancia cémo se organizan los atomos de cada plano
en la estructura real. Esta muestra en particular contiene dos tipos de atomos, Fe y
Sn, siendo el hierro magnético y el estano no magnético o diluidor. La forma en la
que éstos se organizan sobre el plano se muestra en figura 6-1, con i y j dos ejes no
ortogonales que forman un angulo de 60° y apuntan en sentido de los puntos de red. En
cada plano, los d&tomos de Sn (en color rojo) ocupan las posiciones (par, par), mientras
que los atomos de Fe (en color negro) ocupan las posiciones restantes; es decir, las
posiciones (impar, impar), (impar, par) y (par,impar). Por otro lado, los planos no se
encuentran alineados a medida que se recorre la estructura en direccién k (vertical), si
no que se encuentran desplazados de forma alternada. Para entender mejor este hecho,
llamemos P al plano intermedio de la figura 6-1 y sean P, y P11 los planos superior
e inferior adyacentes respectivamente. El desplazamiento relativo entre P, y P,_1 es

Figura 6-1.: Organizaciéon de los atomos del FezSn en el plano.
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Figura 6-2.: Desplazamiento relativo entre planos para la estructura FesSn.

el mismo entre Py y Pgi; (como indica la flecha de color rojo en la figura 6-2), pero
no hay desplazamiento relativo entre P,_; y Pgy1. Los planos con subindice impares
son idénticos entre si y lo mismo se puede decir de los planos con subindice par. Si
se extiende este patron entre planos, podemos imaginar entonces la red real como dos
redes interpenetradas y desplazadas una respecto a la otra. Se puede apreciar que, sin
importar en qué atomo de Fe nos ubiquemos, éste tendra como vecinos mas cercanos a
4 dtomos de Fe y 2 d4tomos de Sn en el mismo plano (primeros vecinos intraplanares),
ademas de 2 dtomos de Fe y 1 dtomo de Sn arriba; al igual que 2 dtomos de Fe y
1 dtomo de Sn abajo (primeros vecinos extraplanares), para un total de 12 primeros
vecinos de los cuales 8 son de Fe y 4 de Sn.

571/2
Las distancias entre los primeros vecinos intra y extraplanares son a y {(%)2 + (@) }

respectivamente (ver anexo A), siendo a y ¢ los pardmetros de red. Usando los parame-
tros obtenidos en la seccién 5.1, se obtiene (5,382+0,001) A y (3,20740,001) A respec-
tivamente, mostrandonos que los primeros vecinos extraplanares son mas cercanos que
los intraplanares, pero esto no es suficiente para concluir que la energia de intercambio
J respectiva serd mayor o menor ya que, como se puede observar de la curva de Bethe-
Slater (figura 2-5), el valor de J no sélo depende de las distancias intermoleculares si
no también del radio electrénico de la capa 3d.

Podemos visualizar la estructura como si estuviese compuesta de dos redes interpene-
tradas; la primera (r = 0) por planos tipo P, v la segunda (r = 1) por planos tipo
Piypar- De esta manera, la posicién de cada dtomo en la estructura esta determinada
por cuatro coordenadas, una de ellas para especificar la red r y las otras tres (i, j, k)
para ubicarla sobre la red. Se realizé el siguiente algoritmo para la ubicacién atémica:

1. Se llené la estructura con atomos de Fe en ambas redes con el ciclo:
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atomo [i][][k][r = 0] = atomo [i][j][k][r = 1] = Fe

2. Se ubico los dtomos de Sn en ambas redes con el siguiente ciclo:
atomo [i = 2n][j = 2n/][k][r = 0] = atomo[i = 2n][j = 2n|[k][r = 1] = Sn

donde 4,5,k = 0,1,2,....,(L — 1) y n,n’ € N, siendo L el nimero de dtomos de cada
plano a lo largo de los ejes. El paso 2 hace que los atomos de Sn reemplacen a los de
Fe en las posiciones (par, par) en cada plano y en cada red. Para producir una muestra
que contenga sélo dtomos de Fe con la misma estructura (que llamaremos Feyy,), se
omite el paso 2. La muestra Fep,, sera utilizada como referencia para comparacion.

Finalmente hablaremos de la probabilidad de migracién y como se implementa su
algoritmo. Uno de nuestros objetivos es saber qué pasa con las propiedades magnéticas
y termodindmicas de una muestra cuando ésta, que inicialmente estaba en perfecto
orden, comienza a desorganizarse cuando algunos atomos intercambian o permutan
sus posiciones en la estructura. La probabilidad de migraciéon aqui utilizada es aquella
probabilidad que tiene un atomo determinado de intercambiar su posicién con otro
atomo escogido aleatoriamente [24]. Se us6 el algoritmo de William R. Aguirre [24] que
funciona con base en un proceso MonteCarlo y funciona de la siguiente manera una
vez se establece el valor de la probabilidad de migracién P,;:

1. Se construye la muestra ordenada de Fe3zSn, tal como se describi6 en los dos pasos
de arriba.

2. Para un atomo especifico en la red, se genera un nimero aleatorio 0 < rnd < 1.

3. Sirnd < P, se escoge aleatoriamente otro atomo de la estructura y se intercam-
bia sus posiciones. En caso contrario, no hace nada.

4. Se pasa al siguiente atomo de la red y se repite el procedimiento 2 y 3. Esto se
realiza desde el primer atomo de la red hasta el tltimo.

6.2. Barridos MonteCarlo

Una vez construida las muestras virtuales Fe3Sn y Feg., con L = 12, se procedio
a hacerles un barrido térmico con el método MonteCarlo con dindmica de Metropo-
lis, disminuyendo la temperatura adimensional del sistema de forma iterativa segin
Orr1 = CO, con C' = 0,99, desde una temperatura inicial 6; = 12. De los resultados
arrojados por el programa, se obtuvo:
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E) : Valor medio de la energfa interna.

(M) : Valor medio del médulo de la magnetizacién.
Cy : Capacidad calorifica.

X : Susceptibilidad magnética.

QEa : Factor de Edward-Anderson.

M, : Valor medio de la componente 2z de la magnetizacion.

El factor de Edward-Anderson ()4 determina la correlacion temporal de los espines del
sistema, caracterizando asi la magnetizacion de la muestra. La ecuacion que determina
este factor es:

Qpa = Nqpa = Z[<0i>2] (6-1)

i

donde los paréntesis angulados (...) corresponden a una media térmica y los paréntesis
cuadrados |[...] a una media sobre un ensamble aleatorio.

Por su parte, o; = %1 es el valor del espin i-ésimo en el s paso MonteCarlo. El factor
de Edward-Anderson nos permite, al igual que (M,), determinar cudndo existe transi-
ciones de fase en la muestra (con cambios abruptos) a medida que se hace el barrido
térmico.

Para simular nuestro sistema se procedié a hacer los siguientes barridos MonteCarlo
con las siguientes condiciones:

= Todos los barridos se hicieron con una energia de interaccion intraplanar J;,,; = 1
constante.

» Para las muestras Fep., y FesSn se varié la energia de intercambio extraplanar
Jezt desde —1,0 hasta +1,0 en pasos de 0,1; ademéas de los valores 0,02 para
analizar el comportamiento de las muestras cuando poseen un pobre acople entre
planos.

= Para la muestra FegSn con J.,; = 1 constante, se varié la probabilidad de migra-
cion P, desde 0,0 hasta 1,0 en pasos de 0,05; ademas de un valor de 0,01 con el
objetivo de conocer el comportamiento de la muestra cuando posee un desorden
minimo.

Los dos ultimos items se realizaron para tres diferentes semillas de generacion de ntime-
ros aleatorios para mejorar la estadistica. Se analizaron en total 186 muestras, todas
con un nimero de pasos MonteCarlo N,,., = 100 000 y con 3000 pasos de termalizacién.



38 6 Simulaciéon computacional del Fey,, y FesSn y sus propiedades termodinamicas

6.3. Analisis y discusion de resultados

6.3.1. Propiedades termodinamicas del Fey., y FesSn con
interaccion extraplanar ferromagnética (J.,: > 0)

En la figura 6-3 se muestra el comportamiento de la magnetizacién media (M), suscep-
tibilidad magnética y, factor de Edward-Anderson Qg4 y el valor absoluto de la media
de la magnetizacién en la componente z (|(M,)|) como funcién de la temperatura adi-
mensional 6 para valores de J.,; > 0, con J;,,; = 1 constante. Como se puede apreciar
de la figura 6-3.a, para un valor de J,;; > 0 fijo, (M) aumenta cuando la temperatu-
ra disminuye y esto se debe al predominio de la energia magnética sobre la térmica,
ocasionando que los espines se alineen en direccién paralela. De la misma manera, a
medida que aumenta la temperatura, comienza a predominar la energia térmica sobre
la magnética, ocasionando que los espines apunten en direcciones aleatorias de tal for-
ma que la magnetizacién neta se vuelve cero. El punto de inflexién que presenta (M)
en cada curva nos indica la temperatura critica 6.; donde sucede la transicién de fase
entre el estado ferromagnético (6 < 6.) y el paramagnético (¢ > 6.). Como se observa,
0. aumenta cuando lo hace J,;;, como es de esperarse, ya que al aumentar la energia de
intercambio, los espines atémicos se acoplaran con mas energia y se necesitarda mayor
temperatura para predominar sobre el acople.

Se sabe que (M;) se alcanza cuando § — 0 y es un valor unico para la muestra es-
pecifica y es independientemente de J.,;. En este estado, todos los espines atémicos
apuntan en direccién paralela, creandose asi un monodominio. Comparando las mues-
tras Fepe, v FesSn (izquierda y derecha respectivamente) en la figura 6-3.a, se obtiene
una saturacién mayor para el Fey, debido a que esta muestra tiene una cantidad (2L3)
de 4tomos magnéticos en comparacién a 0,75 x (2L3) correspondientes al FesSn, con-
firmandose que M, s6lo depende del nimero de dtomos magnéticos segin ec. (2-24).
A partir de lo anterior, se cumple la relacion Mg(Fe3Sn)=0.75 Ms(Fep.,) para Je, > 0.

Por otro lado, el valor de J.,; = 0,02 se usé para conocer el comportamiento de cada
muestra cuando hay un acople pobre entre atomos extraplanares. Como se observa de
la figura, cuando se alcanza la temperatura critica, (M) cambia su valor abruptamente
desde 0 hasta Mg a medida que se termaliza la muestra. Este cambio abrupto se debe
a que una vez domine la energia magnética sobre la térmica (0 < 6.), los espines de
atomos intraplanares se orientan en una direccién preferencial (por su fuerte acople)
y el pobre acople entre los espines de atomos extraplanares hace que la magnetizacion
en cada plano se direccione paralelamente, obteniéndose rapidamente la saturacion.
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(a) Magnetizacion media, (b) Susceptibilidad, (c¢) Factor de Edward-
Anderson, (d) Valor absoluto de la media de la magnetizacién en la

funcién de la temperatura adimensional 0 para J.,; > 0.

Figura 6-3.: Comportamiento magnético del Fege, (izquierda) y FezSn (derecha) en
componente z.
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La susceptibilidad magnética x cuantifica la facilidad con la que se puede imanar una
muestra en funcion del campo externo aplicado H para una temperatura en particu-
lar. A su vez, x depende de las fluctuaciones en la magnetizacién segin ec. (2-16),
indicandonos que es maxima cuando las fluctuaciones en M son méaximas y esto se da
cuando ocurre una transicion de fases. Podemos ver en la figura 6-3.b que para todos los
valores de J.,; (a bajas y altas temperaturas) y — 0; a bajas temperaturas se alcanza la
saturacion y no habria mas fluctuaciones (todos los espines estan paralelos), en el caso
de altas temperaturas, M — 0 (espines aleatorios), ocasionando que tanto (M?) como
(M)? tiendan a cero. Por otro lado, a altas temperaturas, cuando las muestras estan
en estado paramagnético, encontramos que son mas susceptibles a ser magnetizadas
cuando J.;; es mayor, como era de esperarse, ya que cuando el acople entre los espines
de atomos extraplanares es fuerte, se puede vencer mas facilmente la energia térmica
cuando disminuye la temperatura. Por otro lado, a bajas temperaturas, cuando las
muestras estan en estado ferromagnético, encontramos que x es mayor cuando J..; es
menor. Esto se debe a que la magnetizacion resultante de cada plano pone poca resis-
tencia a orientarse paralelamente (por el pobre acople). Adicionalmente, vemos que 6.
aumenta su valor a medida que lo hace J.,, su relacion se detallara en la seccién 6.3.3.
Por ttimo, tanto el factor de Edward-Anderson Qg4 como |(M,)| (que se muestran
en las figuras 6-3.c y 6-3.d respectivamente) nos permiten determinar si se presentan
transiciones de fase en la muestra con cambios abruptos. Vemos de estas figuras que 6,
aumenta cuando J.,; lo hace, para ambas muestras.

Ahora, se analizard cémo se comportan la energia interna media (F) y la capacidad
calorifica C, (figuras 6-4.a y 6-4.b respectivamente) en funcién de la temperatura 6
para los mismos valores de .J.,; usados en las propiedades magnéticas anteriormen-
te estudiadas. Hablemos primero del comportamiento de (F). Podemos observar que
la transicién de fases se presenta como un cambio de curvatura para (E) y que la
temperatura critica correspondiente aumenta a medida que lo hace J.,; debido a que
las interacciones entre los espines atomicos son mas fuertes, por lo cual se necesitaria
mayor temperatura (y, por tanto, mayor energia térmica) para predominar sobre este
acople y asi alcanzar el estado paramagnético. También podemos observar de la figura
6-4.a que la energia fundamental media (E;) aumenta (en valor absoluto) cuando lo
hace J.,; y su relacion se detallara en la seccion 6.3.4.. Si comparamos las muestras
Feper v FesSn, notamos que el Fepe, posee valores mayores (en valor absoluto) de (E)
para un determinado 6 y J..;, ya que posee mayor numero de enlaces entre atomos de
Fe (magnéticos) en comparacion al FesSn.

La capacidad calorifica depende de las fluctuaciones en la energfa segin la ec. (2-14), al
igual que la susceptibilidad x lo hace con la magnetizacién. De esta manera, tanto C,
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Figura 6-4.: Comportamiento energético del Fep,, (izquierda) y FezSn (derecha) en
funcién de la temperatura adimensional 6 para J.,; > 0.
(a) Energfa interna media, (b) Capacidad calorifica.

como Y alcanzan el valor maximo cuando hay transicién de fase en el sistema (cuando
0 = 0.), mostrandose como picos bien definidos y como cambios de curvatura para (E)
y (M). A altas temperaturas, C, — 0, ya que la energia interna del sistema (generada
por la interaccién entre espines) se ve opacada por la energia térmica y por tanto, los
términos (E?) y (E)? tenderan a cero. Por otro lado, a bajas temperaturas no existirdn
fluctuaciones en la energia (se alcanza el estado fundamental) y nuevamente C, — 0.
Los valores méaximos que alcanza C), para los distintos J.,; son los mismos (a excepcién
de Jeir = 0,02) pero el ancho de la curva a media altura I' aumenta cuando J..; 1o hace.
De esta manera, la cantidad de energia en forma de calor que requieren las muestras
para que ocurra en ellas una transicién de fases (érea bajo la curva) es proporcional a
Jest. En el caso de J,,; = 0,02 se observa que tanto su maximo como su ancho de linea
a media altura son menores en comparacion a los que se traté anteriormente. De esta
manera, a una muestra con pobre acople entre espines de atomos extraplanares se le
puede promover la transicion de fase facilmente.
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6.3.2. Propiedades termodinamicas del Fey., y FesSn con
interaccién extraplanar antiferromagnética (J.,; < 0)

Una interacion extraplanar antiferromagnética (J..; < 0) implica el acoplamiento con
el fin de direccionar los espines en sentido opuesto, de tal manera que si un atomo o
del plano P; apunta en la direccion up, su atomo extraplanar enlazado o, del plano
adyacente P, apuntard en la direccién down (opuesta). Estos dtomos o1 y o9 deben
poseer el mismo momento magnético, que basicamente corresponde a ser el mismo ele-
mento. Tal como se describe en la seccién 2.2.3 y segin se muestra en la figura 2-3,
debe existir una cancelacién completa de momentos entre planos de tal manera que la
magnetizacién neta sea cero. Con el objetivo de analizar qué sucederia con las muestras
Feye, v FesSn con acople extraplanar antiferromagnético, se hicieron los respectivos
barridos MonteCarlo con J.,; desde —1,0 hasta —0,1 (en pasos de 0,1), ademés del
valor —0,02; todos con J;,; = 1 constante. La figura 6-5 muestra el comportamiento de
(M), x, Qea y [(M.)| en funcién de 0 respectivamente, para algunos valores de Jezy < 0
y para ambas muestras.

Como se puede observar de la figura 6-5.a, la magnetizaciéon tiene un comportamiento
diferente al mostrado en el caso J.,; > 0. La primer diferencia es la tendencia de la
funcién en sus extremos; por ejemplo, para bajas temperaturas (6 — 0), (M) — 0
para el caso antiferromagnético y (M) — Mg en el caso ferromagnético. El hecho que
(M) — 0 cuando € — 0 nos indica que existe una cancelacién completa de espines a lo
largo de toda la red, mostrandonos el fuerte acople entre espines de atomos extrapla-
nares para apuntar en sentidos opuestos, como si fuesen dos redes interpenetradas con
la misma magnetizaciéon media pero apuntando en sentidos opuestos. Por otro, a altas
temperaturas se muestra una tendencia a una magnetizacion resultante distinta de cero
(pequena en comparacién a la saturacién en el caso ferromagnético), lo que nos indica
que se forman pequenos aglomerados en la muestra con espines en direccién paralela.
Por otro lado, el valor al que tiende (M) a altas temperaturas no es el méximo, si no
que éste depende del J.,; en particular. A modo de ejemplo, independiente de la mues-
tra que analicemos, para los valores J..; = {—0,02,—0,2,—0,4}, el méximo de (M)
se obtiene en # = 0., mientras que para valores J.,; = {—0,6,—0,8, —1,0}, el mdximo
se obtiene a altas temperaturas. Comparando ahora ambas muestras, se observa que
el Fege, posee una mayor 6. y un valor méximo de (M) mayor (pico de la curva) en
comparacion al FezSn para todo J..; a considerar, ademas que los valores a los que
tiende a altas temperaturas, también lo son.

Por otro lado, vemos que y — 0 cuando 8 — 0; debido a que no hay magnetizacion neta
a estas temperaturas y los términos (M?) y (M)? tienden a cero. Por otra parte, se ob-
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Figura 6-5.: Comportamiento magnético del Fepe, (izquierda) y FesSn (derecha) en

funcién de la temperatura adimensional 0 para J.,; < 0.
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componente z.
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serva una caida en la susceptibilidad a partir de 8 > 6., de tal forma que y — 0 a altas
temperaturas; ya que (M) habréd alcanzado un valor constante y por tanto, no habria
fluctuaciones en ella. Como podemos ver, a altas y bajas temperaturas ambas muestras
son mas susceptibles a ser magnetizadas cuando la magnitud de J.,; es pequena. Adi-
cionalmente, podemos observar que a medida que aumenta el valor absoluto de J,.;,
la temperatura critica de las muestras aumenta debido a que se necesita mayor tem-
peratura para que el acoplamiento entre planos (mediante la energia de intercambio)
se vea opacada por los términos entrépicos. Por otro lado, si comparamos los maximos
obtenidos de x para los caso Jeyy > 0y Jeuy < 0 (figuras 6-3.b y 6-5.b respectivamente),
notamos que los valores maximos de x en el primer caso son al rededor de tres ordenes
de magnitud mayores en comparacion al segundo caso. Esto sucede por la disposicién
de orientar los espines en direccion paralela.

Como puede observarse de las figuras 6-3.c y 6-5.c, Qg4 tiene un comportamiento simi-
lar para los casos Jepy > 0y Jepr < 0 debido a que en ambos casos los espines tienden a
orientarse en direcciones preferenciales; por ejemplo, a bajas temperaturas, los espines
del primer sistema tienden a orientarse paralelamente, mientras que los del segundo
sistema tienden a orientarse antiparalelamente, mostrandose una correlacion temporal.
Por otra parte, el comportamiento de |(M,)| es bastante fluctuante y con valores ten-
dientes a cero, tal como se ve en la figura 6-5.d. Estas fluctuaciones se deben a que cada
espin, aunque tiene una direccién preferencial (antiparalela), es susceptible a cambiar
su orientacion debido a la interaccion con sus primeros vecinos. A bajas temperaturas,
estas fluctuaciones se anulan completamente, mostrandonos que el sistema alcanza la
estabilidad y que la direccién preferencial de cada espin no se vera afectada por los
demas, pero a altas temperaturas atiin se mantienen leves perturbaciones debido a que
se alcanza un valor constante en (M).

Para las propiedades termodindmicas energéticas como (E) y C, (ver figuras 6-6.a y 6-
6.b), su comportamiento es el mismo que en el caso J.,; > 0, tal como se muestra en las
figuras 6-4.a y 6-4.b respectivamente, para ambas muestras; ya que si J..; < 0, el acople
de espines atémicos extraplanares sera antiferromagnético y los términos 0,0, = —1 de
la segunda sumatoria en la ec. (2-6), siendo finalmente positivo el segundo término de
esta ecuacion. Este fenémeno se puede vislumbrar como una simetria entre los sistemas
ferro y antiferromagnéticos.
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Figura 6-6.: Comportamiento energético del Fep,, (izquierda) y FesSn (derecha) en
funcién de la temperatura adimensional 6 para J.,; < 0.
(a) Energfa interna media, (b) Capacidad calorifica.

6.3.3. Temperaturas criticas 6. en funcion de J.,; para el FesSn y
el Fey,,

En esta seccién se discutira cualitativamente sobre el cambio de la temperatura critica
0. como funcion de la energia de intercambio extraplanar J.,; con J;,; = 1,0 constante,
partiendo de conocer los maximos en la susceptibilidad magnética y y la capacidad
calorifica C), los cuales representan cambios de fase debido a fluctuaciones en la mag-
netizacion y energia interna respectivamente. Las figuras 6-7.a y 6-7.b nos muestran el
comportamiento de 6.(x) y 0.(C,) en funcién de J,; para el Feye, y el FesSn. Vemos
de las figuras que las temperaturas criticas son mayores para el Feg,, para todo J..
(tal como se encontré en las secciones anteriores), indicdndonos que éste necesita una
temperatura méas alta (mayor energfa térmica) para hacer la trancisién de fase de ferro
a paramagnético, en comparacién con el FesSn. Adicionalmente, la tasa de cambio de
0. (en valor absoluto) también es mayor para el Fey,,. Esto sucede por que el nimero
de espines atomicos en la muestra Fep,, que estdn acoplados paralelamente (a tempe-
ratura @ = 0. y con J., fijo) es mayor que en la muestra FezSn, tal como se esperaba,
ya que la concentracion de dtomos magnéticos en el Fep., es mayor.
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Figura 6-7.:. Temperatura critica en funcion de J.,; para el Feg., y el FesSn.
(a) A partir de x,, (b) A partir de C,,.

6.3.4. Energia fundamental media (¢;) en funcién de J.,; para el
FeHex Yy Fe3$n

La energia de intercambio extraplanar produce acoplamiento entre los espines des-
apareados de atomos extraplanares para que adopten una orientacion paralela cuando
Jezt > 0 6 antiparalela cuando J.,; < 0. Asi, para una region macroscépica, habra
una energia interna neta producto de la suma entre todas las interacciones. La energia
fundamental media por dtomo magnético (g¢) (a temperatura 6 = 0) para un sistema
de Ny,qy atomos magnéticos esta dada por la ec. (2-21). En el caso del Fepe,, donde
todos los dtomos en la muestra son de Fe, N,,,, = 2L3 = 3456; mientras que para el
FesSn se tienen 2592. Las expresiones que resultan para ambas muestras con J;,; = 1
fijo, son:

Fepey : (c0) = =3(1 + | Jeat|) (6-2)
Fe3Sn : (e0) = —2(1 + | Jear]) (6-3)

Podemos observar que la relacién de (gq) para ambas muestras es de 3/2, lo que nos
indica que la tasa de cambio de (g¢) en funcién de J..; es mayor (en valor absoluto)
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para el Fey,,. Este comportamiento se da debido a que en el Fe3Sn, 8 de los 12 primeros
vecinos (para cualquier dtomo de Fe) son de Fe. La figura 6-8 muestra el comporta-
miento de (gg) en funcién de J.,; para ambas muestras, donde los puntos son obtenidos
de los resultados en la simulacién (usando el método MonteCarlo) y las lineas; tanto
las de trazos como las continuas, corresponden a las representaciones de las funciones
mostradas en las ec. (6-2) y (6-3) respectivamente, que fueron calculadas teéricamente.

T T T " j ] ' [
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Figura 6-8.: Energia fundamental media por &tomo magnético en funcion de J.,; para
el Feye, v FesSn.

Podemos notar que los resultados de (gq) obtenidos en la simulacién se ajustan relati-
vamente bien con las funciones lineales teéricas. Por otro lado, los valores de (gg) son
mayores (en valor absoluto) para el Fey., que para el FegSn para cada valor de J..
debido a que posee mayor nimero de enlaces Fe-Fe. Para estas muestras que tienen
estructura hexagonal D09, la energia interna minima obtenible por atomo de Fe es -6
para el Feye, v -4 para el FegSn, cuando |J.,¢| = 1, mientras que los valores maximos
obtenibles son -3 y -2 respectivamente, cuando |Je.;| = 0, cuyos valores son calculados
a partir de las ecuaciones tedricas (ya que en este trabajo no se evalué J.,; = 0).

6.3.5. Propiedades termodinamicas del Fe;Sn para distintos
valores de probabilidad de migracién F,, con J.,; fijo

Al final de la seccién 6.1, se explicé que la probabilidad de migraciéon P, indica la
probabilidad con la que un atomo en particular puede cambiar su posicién con otro
de la red escogido aleatoriamente, segin el método MonteCarlo empleado en el cédigo
utilizado. Este efecto de migracion o intercambio de posiciones entre atomos genera des-
orden en la red, causando cambios en el comportamiento de las propiedades magnéticas
y termodinamicas de la muestra. Se midié dichas propiedades al FesSn en funcion de la
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Figura 6-9.: Comportamiento magnético del FezSn en funcién de la temperatura adi-
mensional 6 para algunos valores de P, con J.; = J;: = 1 constantes.
(a) Magnetizacion media, (b) Susceptibilidad, (c¢) Factor de Edward-
Anderson, (d) Valor absoluto de la media de la magnetizacién en la
componente z.
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probabilidad de migracion P,, con valores desde 0 hasta 1.0 en pasos de 0.05, ademas
del valor 0.01 para conocer el efecto de una minima migracién; con J,; = Jewe = 1,0,
para un total de 22 valores de P,,. No se realizé este proceso al Fey,, por que el cam-
bio de posiciones de los atomos no causa cambios en las propiedades; ya que todos son
atomos de Fe. La figura 6-9 muestra el comportamiento de (M), x, Qga vy |(M.,)| en
funcién de 6 para algunos valores de P,,.

Se observa de la figura 6-9.a que el efecto de P, sobre (M) es cambiar su temperatura
critica 6. de tal forma que ésta aumenta cuando lo hace P,,, manteniéndose igual su
(Ms), ya que el desorden en el sistema no cambia la cantidad de 4tomos magnéticos en
la muestra. Este comportamiento se nota también en y, Qga y |(M,)| en sus respectivas
figuras. Por otro lado, un efecto adicional sobre y es modificar levemente su valor
méximo (vease el pico de las curvas en la figura 6-9.b), ademds de aumentar el ancho
de la curva a media altura I' cuando J.,; aumenta. Como se discutié antes, Qg y
|(M.)| nos ayudan a identificar los cambios de fase a partir de cambios abruptos en su

comportamiento.
5.0 55 6.0 6.5 7.0 7.5 8.0
0 T T T T T T T T T T T
-3000 |- e """:::;;:k:;:;g;;;gzﬁiﬁ—’g;%
G P - ol
- A o o'
-6000 L o rm/‘"“t ==l 0000 2 %2 0% 08 |
<E> .,r'"‘r-/ ‘/A,A’A’A<‘ k&*/k%‘/‘ )
unn Jpepe P }*k‘{yQ; ]
-9000 ;&WWM*W 11000} 1
-12000
-12000 - g
1 1 1 1 1 ! L 1 L 1 L
Pm
6000 |- ~ —=—00 [ 4
| s —
/ =0
C D 4000 \ = = maed
I - R o e r‘\/./ MY —»—0.38
.,r". » AJ\\ 3 <p*”"k‘ ‘a \k 1.0
w" aa-AAT oy e N
m-" i A-A-AA 4= a
L aA-A-AATIT s u “a z i
2000 ppgaaiier AN g
R te= - - = T
0 s 1 1 1 L 1 L 1 L 1 L 1
5.0 55 6.0 6.5 7.0 7.5 8.0

Figura 6-10.: Comportamiento energético del FesSn en funcién de € para algunos va-
lores P, con Jiy = Jezr = 1. (a) Energfa interna media, (b) Capacidad
calorifica.
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En la figura 6-10.a y 6-10.b se muestra el comportamiento de las propiedades termo-
dindmicas energéticas (E) y C, respectivamente, en funcién de 6, con los mismos valores
de P,, usados en el analisis de las propiedades magnéticas. Vemos de la figura 6-10.a
que al aumentar P,,, aumenta el valor absoluto de (Ep), indicdndonos que en estado
ferromagnético, al alcanzarse la saturacién, el sistema puede almacenar mas energia
(en comparacién a la muestra en estado ordenado). Se encontré ademéds que al desor-
denar la muestra, muchos de los atomos de Fe (magnéticos) cambian sus lugares con
los de Sn (diluidores), haciendo que aumente el nimero de enlaces Fe-Fe (tanto intra
como extraplanares); sabiendo que los que determinan el comportamiento de (F) son
el nimero de enlaces Fe-Fe, entonces es de esperarse que (Fp) aumente cuando lo hace
P,,. Por otro lado, se puede observar de la figura 6-10.b que los valores maximos de C,
dimimuyen y los anchos de linea a media altura I' aumentan cuando P,, aumenta. Por
tanto, el calor necesario para promover la transicion de fase de estado ferromagnético
a paramagnético (drea bajo la curva) es proporcional a la P, debido al aumento del
niumero de enlaces entres espines de atomos magnéticos.

La figura 6-11 muestra el comportamiento de (¢o) en funcién de P,,. Como se observa,
existe un comportamiento exponencial decreciente. La funcién de mejor ajuste es:

(20) = (€0 (Puc0) + A (1 _ e*(”f””‘)) (6-4)

donde (o) (p,=0) = —4,00 £ 0,01, A = —0,52 £ 0,01 y 7 = 0,31 & 0,01. Esta funcién
de ajuste coincide en los extremos cuando la muestra estd en perfecto orden (P,, = 0)
y en méximo desorden (P,, = 1). Se obtuvo ademds una correlaciéon de R? = 0,99857.
Vemos que, a medida que aumenta P,,, (¢¢) disminuye exponencialmente, obteniéndose
un maximo de —4,00 para P,, = 0 y un minimo de —4,5 para P,, = 1,0.
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Figura 6-11.: Energia fundamental media por a&tomo magnético en funcién de la pro-
babilidad de migracién P,, para el FesSn.
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Como se menciond anteriormente, la disminucién de (gp) (0 aumento de su valor ab-
soluto) al desordenar la muestra se presenta por que aumenta la probabilidad de que
todo atomo de Fe tenga més vecinos magnéticos, de tal forma que el nimero de enlaces
Fe-Fe aumenta.

6.3.6. Temperatura critica 6. para el FesSn en funciéon de P,

Como se vib en la seccién anterior, a medida que P,, aumenta, 6, también lo hace. Cabe
recordar que las mediciones para este caso se hicieron con J.,; = J;,; = 1,0 constantes.
La figura 6-12 muestra la relacién existente entre 6.(x) y 6.(C,) con P,,, considerando
estos dos parametros como los respresentativos para el andlisis de cambio de fase a
partir de fluctuaciones en la magnetizacion y energia, respectivamente, donde se tomo
el valor de 6 en sus puntos maximos.
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Figura 6-12.: Temperatura critica . en funciéon de P,, para el Fe3Sn analizada me-
diante la susceptibilidad magnética (x) y la capacidad calorifica (C))
con Jepy = Jine = 1,0 fijos.

Como se observa en esta figura, para cada valor de P, 6.(x) > 6.(C,), mostrandonos
que las intensas fluctuaciones se presentan primero en la magnetizacion que en la energia
interna. Podemos observar que para pequenos valores de P,,, la tasa de cambio en 6, es
grande, indicandonos que al realizarse algunas permutaciones atémicas en la muestra,
los dtomos de Fe tienden a intercambiar sus posiciones con los de Sn, aumentandose
asi rdpidamente la energia interna del sistema. Pero cuando P, se acerca a 1, 6. se
estabiliza debido a que en estas circunstancias el nimero de enlaces Fe-Fe en la muestra
ha llegado a su maximo y por tanto no aumentaria més la energia interna.



7.

7.1.

1.2.

Conclusiones

Parte experimental

Se prepararon dos muestras magnéticas mezclando polvos de hierro y estano con
determinadas concentraciones y se les denominé 75/25 y 60/40, de las cuales
se obtuvieron las fases Fe3Sn y FesSny con porcentajes de pureza del 62.2% vy
78.1 %, respectivamente.

A una temperatura de 805°C (a la cual se mantuvo el horno durante 48 horas), es
mas probable obtener la fase Fe3Sny que la fase Fe3Sn cuando se mezcla alrededor
de 70 at. % Fe con 30 at. % de Sn. Es por esto que la fase FezSny se obtuvo en
las dos muestras que se prepararon.

Ambas muestras resultaron ser magnéticamente blandas. La muestra 75/25 pre-
senté mayor Mg y Mg que la muestra 60/40, y presenté ademdas menor H.

Se encontr6 que la relaciéon Mpg/Mg tiene el mismo valor para ambas muestras
posiblemente por que el tamano de particula y de cristalito eran los mismos para
las fases FesSn y FesSny en las muestras 75/25 y 60/40 respectivamente.

Simulacién computacional

Se construyé una muestra virtual con estructura hexagonal D09 para simular
computacionalmente el comportamiento de las propiedades termodinamicas del
Fe3Sn, identificando ademds sus primeros vecinos.

Se encontré que la magnetizacién de saturacién media (Mg) depende exclusiva-
mente del nimero de dtomos magnéticos en la muestra.

La energia fundamental media por &tomo magnético (g9) depende linealmente de
la energia de intercambio entre atomos extraplanares J.,; y a su vez mantiene
una relacion exponencial con la probabilidad de migracion P, en la muestra.

La temperatura critica f. aumenta cuando |J..;| aumenta.



7.2 Simulaciéon computacional 53

= De la misma manera, . aumenta cuando P,, aumenta por que se necesitaria
mayor temperatura para promover la transicion de fase del estado ferromagnético
al estado paramagnético.

= De ser posible producir una muestra experimental con estructura D09 con sélo
atomos de hierro (como lo es el Fep,,), ésta presentaria mejores propiedades
magnéticas y termodinamicas que el FezSn por que poseeria una mayor cantidad
de atomos magnéticos.
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Perspectivas

Con el objetivo de obtener mejores propiedades magnéticas en las muestras experi-
mentales y un mayor porcentaje de pureza de las fases, se podria realizar los siguientes
procedimientos:

1. Tamizar previamente los polvos precursores con el mismo tamiz para que tengan
el mismo tamano de particula y asi se logre una mezcla mas homogénea.

2. Someter cada muestra a una temperatura distinta (donde las fases a generarse
sean estables) y con mayor tiempo de exposicion.

3. Estudiar la incidencia del tamano de las particulas en sus propiedades magnéticas.

En cuanto a las perspectivas que se tienen en la simulaciéon computacional, se podria
implementar los siguientes procedimientos para ampliar y complementar este trabajo.

1. Plantear una funcién para la distribucién de probabilidades de vecindarios como
funcién de la probabilidad de migracién.

2. Simular las propiedades termodinamicas de la muestra Fe3Sn usando el modelo
de Heisenberg (3-dim).

3. Simular las propiedades termodinamicas de la muestra Fe3Sn, a partir de la
reproducciéon de su estructura atémica.



A. Anexo: Calculo de distancias
interatdmicas para el Fe3Sn

La estructura de este sistema es hexagonal D09, cuyas aristas miden a y su eje mide c.
Para un atomo de Fe de un plano en particular hay 6 primeros vecinos distanciados una
cantidad a (primeros vecinos intraplanares); ademds de 3 arriba y 3 abajo (primeros
vecinos extraplanares) para un total de 12. Estos vecinos extraplanares se encuentran
a una altura +¢/2 y a una distancia d, tal como se muestra en la figura A-1.

Figura A-1.: Esquema de la estructura hexagonal D09 para el calculo de distancias
interatémicas.

x es la distancia del dtomo central a una de las aristas (tomado perpendicularmente)
y su valor se obtiene usando el teorema de pitagoras:

a2 V3
=yl (5) =%

La proyeccion de la posicion de los atomos extraplanares coincide con el punto medio
del segmento x, de tal manera que, usando nuevamente el teorema se obtiene una

(A-1)

distancia:

07 1/2

B () =
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