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PROLOGO

El estudio tedrico de los pardmetros de estructura electrénicaen materiales
de metales de transicion es un campo emergente en quimicay fisica dd estado
solido. Muchos de estos parametros estén relacionados con fendmenos magnéticos.
Las propiedades magnéticas de estos materiaes, en particular de los Oxidos de
metales de transicion, son la base de un posible interés tecnolégico ya que, por
giemplo, algunos de estos materiales dopados, pueden llegar a ser superconductores
y en otros se observan magnetoresi stencias muy grandes.

Debido alaimportancia de estos materiales muchos trabajos teoricos tratan
de estudiar la complga estructura electronica de estos compuestos de metaes de
transicion utilizando necesariamente modelos simplificados. Nuevos avances en
guimica cuantica hacen que sea posible un tratamiento ab initio de la estructura
electronica de dichos materiales. Aparte de las propiedades magnéticas, la quimica
cuantica también puede dar informacion detallada sobre parametros relacionados
con la espectroscopia

Se ha utilizado como punto de partida para € estudio tedrico del
magnetismo @ modelo de Anderson que en los afios 50 propuso la primera
interpretacion tedricaa comportamiento magnético de los materiales. En los afios
70 aparecieron otras interpretaciones de este primer modelo, el méodo de Hay,
Thibeault y Hoffmanny e de Khan y Briat. Tanto € modelo como los métodos
posteriores fueron fundamentales para la interpretacion cualitativa de los resultados
experimentales partiendo de mecanismo de superintercambio para explicar el
comportamiento antiferromagnético. Por otra parte no son suficientes para
reproducir correctamente la magnitud del acoplamiento magnético. Yaen los afios
80, de Loth et al. utilizaron la Teoria de Perturbaciones para redizar un andisis
detallado de las contribuciones fisicas que contribuyen d acoplamiento magnético

y demostraron que la inclusién de la correlacién dinamica es crucial para



reproducir € orden de magnitud del acoplamiento. M s tarde, teniendo como punto
de partida € método de de Loth et al. se desarroll6 € método DDCI Qifference
Dedicated Configuration Interaction). Este es un método de interaccion de
configuraciones seleccionada donde se incluyeron las configuraciones responsables
de los efectos fisicos que contribuyen de forma significativa a la descripcion fisica
de acoplamiento. Este méodo ha sdo desarrollado y utilizado por nuestro grupo
dando resultados satisfactorios para las diferencias de energia entre diferentes
estados electrénicos.

En este trabgo se ha usado este méodo para € estudio tedrico de la
constante de acoplamiento magnético, J, asi como paraextraer otros parametros de
estructuraelectronicaen una serie de Oxidos de metales de transicion. También se
han utilizado métodos perturbativos como e CASPT2, menos costoso que el
mencionado DDCI, y que, por tanto, permite tratar sistemas con un ndmero
elevado de aomos o que dan lugar a espacios model os grandes.

En € capitulo 1 se recordaran las aproximaciones tedricas que han
intentado dar unainterpretacion a acoplamiento magnético. Asi mismo también se
describiran los méodos multiconfiguracionales con incluson de la correlacion
electronica dinamica mediante los que se obtiene una buena descripcion de la
estructura electronica de los sistemas magnéticos. El capitulo 2 se centrard en la
blsqueday descripcion de nuevas estrategias (sin olvidar las ya conocidas) que
permitan calcular parametros de estructura electronica. En € capitulo 3 se
presentara un estudio detallado de la estructura electrénicay de las propiedades
magnéticas de una serie de 6xidos de cobre [lamados spin ladders. El capitulo 4 se
dedicard a dar informacion sobre pardmetros espectroscopicos de la manganita
CaMnO:s. El capitulo 5 recogerd las principales conclusiones ddl trabagjo presentado
asi como agunas perspectivas que se derivan de los estudios realizados.

Finalmente, en @ capitulo 6 se incluyen las publicaciones relacionadas con este

trabgjo.
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