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Experimentar: probar y ensayar précticamente la
virtud y propiedades de una cosa // Notar, sentir,
echar de ver en si una cosa. // Sufrir, padecer.

del Diccionario Ideoldgico de la Lengua Espafiola
Julio Casares, delaR.A.E.



Capitulo 1

| ntroduccion

El experimento, método cientifico de investigacién fundado en la generacion
voluntaria de fendbmenos, ha servido a la Humanidad desde sus abores como Util para
comprender lo que la Naturaleza mostraba a su alrededor. Pero también en muchas
ocasiones un determinado experimento ha puesto de manifiesto aquello que no se
buscaba, y que la Naturaleza parecia querer ocultar. La Historia de la Ciencia nos ha ido
mostrado sucesivamente esa capacidad reveladora del experimento.

La anisotropia de canje es uno de esos fendmenos que un experimento revel
inesperadamente. Fue en 1957 cuando Meijkeljohn & Bean [1] descubrieron un
desplazamiento de la curva de imanacion tras haber enfriado una muestra compacta
formada por pequefias particulas de cobalto, de tamafios comprendidos entre 10 nm y
100 nm, en presencia de un campo magnético. Ademas del desplazamiento de la curva
de imanacion, e sistema experimentaba un inesperado aumento de campo coercitivo.
Repitiendo e experimento sin la presencia del campo magnético, e sistema presentaba
las propiedades magnéticas usuales, es decir, un ciclo de histéresis centrado y un campo
coercitivo que se correspondia con la anisotropia de las particulas de cobalto.

Laexplicacion al fendbmeno se encontrd en el hecho de que, de forma accidental,
las particulas de cobato se habian oxidado parciamente, de manera que estaban
rodeadas de un pequefio recubrimiento de oxido de cobalto. El 6xido de cobalto es un
material antiferromagnético que tiene una temperatura de orden, o temperatura de Neel,
préxima ala temperatura ambiente. La interaccion de canje entre los espines del cobalto
metalico y los espines de los iones de cobalto en € antiferromagnético, parecia ser €
origen de esta nueva anisotropia, que se dio allamar por ello anisotropia de canje

La anisotropia de canje es un fendmeno que en general se presenta en sistemas
magnéticos en los que existe interaccién entre entidades con orden ferromagnético (FM)
y entidades con orden antiferromagnético (AF), y que se manifiesta a temperaturas en
las que ambos Ordenes coexisten. La interaccion se produce en la superficie de contacto
entre las dos fases, por 1o que se dice que es un fendbmeno de carécter interfacial. Por
ello, aunque fue descubierta en sistemas granulares, la anisotropia de canje ha sido

principa mente estudiada desde entonces en materiales en forma de pelicula delgada. El
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estudio de la anisotropia de canje en peliculas delgadas es especia mente interesante
debido a control de las intercaras que se tiene en estos sistemas, ademés de por su
amplia aplicabilidad tecnolégica, como se vera mas adel ante.

Para la observacion de la anisotropia de canje, en principio, es necesario enfriar
el sistema en presencia de un campo magnético de amplitud suficiente para saturar la
fase ferromagnética. El enfriamiento se debe producir desde una temperatura superior a
la temperatura de Néel, Ty, de la fase antiferromagnética que normalmente es inferior a
la temperatura de Curie, T, de la fase ferromagnética. De esta manera, cuando se
establece € orden antiferromagnético, existe una configuracién privilegiada segin la
cual la red AF se ordenard La degeneracion energética de las dos configuraciones
posibles del AF se rompe debido a la interaccion de canje del AF con e momento FM.
Asi pues, lared AF queda “congelada’” en una determinada configuracion después del
enfriamiento con campo. El proceso se puede explicar, en una vision muy simplificada,

COmo se muestra en la siguiente figura:

H
—

M
DA T.>T>T
/\ C N

AFM | ==/

FM _H>‘\y/ \—/

v

\

Esta explicacién intuitiva supone gque la imanacion en e FM es uniforme y que,
cuando se produce el ordenamiento de la red AF, solo esta presente en la intercara una
de las subredes del AF. El momento neto AF descompensado en la intercara es €l que
interacciona con laimanacion del FM. Estainteraccion se puede asumir como un campo
extra Hg en € interior del FM, tal y como se observa en € detalle de la intercara,

mostrado en la parte derecha de la figura anterior.
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Veamos cémo es el proceso de inversion de la imanacion en un sistema en que
existe un campo extra He positivo, mediante la siguiente secuencia, en la que Hy es e
campo aplicado externamente y Hy es e campo en €l interior de la muestra (suma
vectorial de Hapi Y He):

apl —m-emmmeeb Hap,
He —» He —»
Hm ﬁ Hm #

@©- @

M M
Hapl Hapl
apl C===- H apl ¢------
HE > H E —_)
He > H,, <

M M
Hapl Hapl
Hapl €=
He -
H
m . 4,0x10*
@ 2,0x10"
EX
y 5
S -2,0x10°4
4,010 T T T T T T T T
300 -200 -100 0 100 200 300
H H(Oe)

apl

Los cinco primeros paneles de la secuencia anterior, corresponden a un sistema
ideal sin coercitividad en € que la inversion de la imanacion (panel 4) se produce
cuando se invierte el campo en € interior de la muestra. Debido a la presencia del
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campo Hg, esto no ocurre cuando €l valor del campo externo esta en torno a cero, como
sucederia en un sistema sin anisotropia de canje, s ho cuando se aplica un campo de
valor -Hg . Como consecuencia, la curva de imanacién sufre un desplazamiento hacia
campos negativos (panel 5). La curva de re-imanacion en este sistema ideal seguiria la
primera curva. En el panel 6 de la secuencia anterior, se ha representado € ciclo de
histéresis de un sistema real con coercitividad. La magnitud del campo de

desplazamiento o campo de canje en este sistema se define como:

H, = He ; Hi.
donde Hgyr y Hiz son los dos puntos de corte de la curva con el gje de campos tales que
Har>Hiz

La magnitud del campo de canje en ocasiones se describe en términos de la
energia de canje interfacial por unidad de érea, definida como [2]:

DE Mewten He

canje —
donde Mgy es la imanacion de saturacion del material FM y £y es el espesor del

mismo. Esta descripcién del campo de canje permite comparar el efecto de anisotropia
de canje en distintos sistemas, independientemente del tipo de material FM estudiado y
de su espesor.

Una de las caracteristicas fundamentales de la anisotropia de canje es su
direccionalidad. La dependencia de He con e angulo f que forman el campo aplicado y
el campo de enfriamiento es de tipo sinusoidal, y presenta periodicidad 2. Por otra
parte, las medidas de torque magnético realizadas en este tipo de sistemas y consi stentes
en medir la fuerza necesaria para rotar la muestra en presencia de un campo magnético,
difieren de las redizadas en los sistemas sin anisotropia de canje. En las curvas de
torque aparece una componente de la forma serf , que se superpone a término uniéxico
usual serff , de manera que solo presentan un minimo absoluto, como se puede ver en la
siguiente figura, en la que se comparan dos curvas de torque tipicas medidas en sistemas
con 'y sin anisotropia de canje.
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Torque
Torque

’ t f

0 90 180 270 360 0 90 180 270 360

Anisotropia uniaxica Anisotropia unidireccional

Como consecuencia de esta histéresis en las curvas de torque, en un ciclo
completo se realiza un cierto trabajo rotacional, caracteristico de los sistemas con
anisotropia de canje. Este trabajo rotacional se realiza contra €l sistema incluso cuando
el campo aplicado satura la fase FM. En la figura siguiente se comparan las curvas

tipicas de trabajo rotacional en sistemas con y sin anisotropia de canje.

©

S 4 A

=

Q

@

—

9

o

=

Q

[

S

. > >

Campo aplicado Campo aplicado
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anisotropia de canje anisotropia de canje

En un sistema con anisotropia de canje solo hay un “sentido” de fécil imanacion,

en lugar de una direccién de fécil imanacion como ocurre en los Sistemas con
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anisotropia uniéxica. Se dice por ello que la anisotropia de canje es una anisotropia de
caracter unidireccional.

Otra de las principales caracteristicas que presenta un sistema con anisotropia de
canje es un importante aumento del campo coer citivo, que lo diferencia de un sistema
similar sin acoplamiento en canje con un AF. Por giemplo, una pelicula delgada de
cobalto nanocristalino de 30 nm de espesor que presente a 50 K una coercitividad en
torno a 20 Oe, s estd acoplada en canje con una capa AF de 6xido de aluminio de unos
3 nm, puede llegar a presentar un campo coercitivo de unos 200 Oe a la misma
temperatura.

El descubrimiento de la anisotropia de canje fue presentado a la comunidad
cientifica [1] como una nueva fuente de anisotropia con la que generar aumentos de
campo coercitivo en e é&mbito de los materides magnéticamente duros. El
desplazamiento del ciclo de histéresisy el aumento de coercitividad originaban mayores
valores del producto energético, circunstancia que hacia de estos materiales buenos
candidatos para la fabricacion de imanes permanentes. Sin embargo, fue e posterior
desarrollo de la tecnologia de los medios de grabacion magnética lo que verdaderamente
abrié & gran campo de aplicacién de los sistemas con anisotropia de canje en forma de
pelicula delgada. Entre algunas de las aplicaciones que se han encontrado estan los
sensores de campo magnético, 1os sensores de posicion o |os estabilizadores de sefia en
medios de grabacion. Pero sin duda alguna, la aplicacion que mas repercusion ha tenido
en laindustria son las llamadas “ spin valves’, estructuras que se incluyen hoy en diaen
la préctica totalidad de |as cabezas lectoras de los discos duros de |os ordenadores.

En 1991 Dieny y sus colaboradores [3] encontraron a temperatura ambiente
elevados valores de magnetorresistencia (MR), en torno a 3%, en estructuras en forma
de pdlicula delgada formadas por dos capas FM desacopladas y separadas por una capa
espaciadora de un metal no magnético. En estas estructuras una de las capas FM esta
acoplada en canje con una capa de un material AF, mientras que la otra permanece libre.
La aplicacion de un campo magnético de vaor relativamente bajo, permite invertir la
imanacion de la capa FM libre, variando asi |a orientacién relativa de la imanacion de
las capas FM. De esta manera, e sistema pasa de la configuracion paralela a la
configuracién antiparalela y viceversa mediante la aplicacion de un campo magnético.

En la siguiente figura se ha esquematizado una estructura tipo spin valve, como

la descrita aqui:
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—_— FM
SN FM
— AF

La conductividad eléctrica en los materiales magnéticos se explica mediante €
modelo de los dos canales [4], segun el cual existe una corriente de electrones
mayoritarios aquellos cuyo momento de espin es paralelo a la imanaciéon del material)
independiente de la corriente de electrones minoritarios (antiparalelos a la imanacion).

Laresistividad del primer canal es menor que ladel segundo.

El efecto spin valve se puede explicar en e marco de este modelo, mediante un
sencillo simil [5]: se equipara una estructura spin valve con un circuito eléctrico
equivalente, constituido por dos resistencias conectadas en paralelo. Cada wa de las
resistencias se asocia la resistividad de cada uno de los canales. Asi, cuando la
orientacion relativa del espin electrénico y la imanacion de la capa FM correspondiente
es paraela, la dispersion es menor y la resistencia que se asocia es r. Cuando son
antiparalelos, la dispersion es mayor y la resistencia asociada es R, siendo R>r. En la
siguiente figura se esgquematizan los circuitos equivalentes correspondientes a las dos

configuraciones de una estructura spin valve.
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Configuracién paralela Configuracién antiparalela
H
®
—
L — | L — |
| = | | = |
| | | |
| | 1|
spin-up spin-up
spin-down spin-down
| | | |
1| 1|
:2:r:R r+R

R Ry ="

r+R

La resistencia equivalente del circuito en configuracion paralela es menor que la
resistencia del circuito equivalente en configuracion antiparalela, 10 que explica de
manera sencilla e efecto spin valve. Una curva tipica de imanacion de una de estas
estructuras, presenta dos saltos correspondientes a las inversiones de la imanacion en
ambas capas FM. La capa acoplada con el AF, como consecuencia de la anisotropia de
canje, presenta un ciclo de histéresis desplazado y con mayor coercitividad que la capa
FM libre, que no presenta desplazamiento del ciclo de histéresis. En las siguientes
figuras se han representado un gemplo [6] de la curva de imanacién de una estructura
tipo spin valve y la curva de magnetorresistencia correspondiente, indicandose en ambas

la orientacion relativa de la imanacion de las capas FM.
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Este sistema es, por tanto, capaz de detectar un campo magnético mediante una
variacion de resistencia. Este es el fundamento de cuaquier dispositivo sensor de
campo, incluidos aquellos incorporados en las cabezas lectoras de los discos duros, que
detectan los campos creados por las unidades de informacion o bits grabadas en el
medio magnético. Desde e punto de vista tecnoldgico, la mayor ventgja que presentan
las estructuras tipo spin valve, es su bajo valor del campo de saturacion, es decir, €l
campo para € que se produce la méxima variacion de resistencia. Estos campos de
saturacion pueden ser tan pequefios como el campo coercitivo de la capa FM libre.

Inicialmente, las cabezas lectoras de los discos duros incluian otro tipo de
estructuras, que presentan magnetorresistencia gigante o GMR  (del inglés Giant

Magnetoresistance). Se trata de multicapas formadas por capas FM acopladas entre si
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antiferromagnéticamente y separadas por capas no magnéticas. Ejemplos de estas
estructuras son las del tipo Co/Au/Co o las del tipo Fe/Cr. Aunque estas estructuras
presentan valores de GMR incluso del 200% [7], los campos para |os que se produce el
efecto estan en torno a 20 kOe. En e caso de las spin valves aunque las maximas
variaciones encontradas estén en torno a 10%, e efecto se produce para valores de
campo de unas pocas decenas de Oe. Este factor ha sido decisivo para que se hayan ido
sustituyendo las multicapas GMR por estructuras tipo spin valve, a medida que se han
ido aumentando |as densidades de almacenamiento de memoria en los discos duros, o lo
gue es lo mismo, a ir diminuyendo los valores del campo creado por los cada vez més
pequerios bits de informacion.

En & siguiente gréfico [8] vemos en qué lugar se incorpora un sistema tipo spin
valve en una cabeza lectora de un disco duro. En esta figura vemos, en € panel superior,
el esquema de un disco duro sobre € que se encuentra una aguja gque barre toda la
superficie del disco, gracias a su desplazamiento lateral y a giro del propio disco. En €
panel inferior se esquematiza el dispositivo que se encuentra en el extremo de la aguja.
En este esgquema se observa € medio de grabacién, compuesto por bits o unidades de
momento magnético, la cabeza de escritura y la cabeza lectora representada en color

rojo, donde se encuentra la estructura spin valve.
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Disco duro

Cabeza de escritura
Cabeza lectora Write Current

Read Current

J

T ShieIle

MR or G

Sensor p2

Track Width Shield

Medio de
<+—-grabacién

Inductive
Read Element w

o
Magnetization rite Element

En e esguema de la siguiente pégina [8] se explica en cinco pasos € proceso de
lectura que identifica e paso de un bit mediante e cambio de la configuracién
antiparalela o paralela en la estructura spin valve (representada en colores verde-
amarillo-azul).
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El campo magnético generado

por el bitimana lalamina libre

hacia arriba. La resistencia de la
spin valve disminuye

Cuando el bit esta alejado, la
spin valve se encuentra en un
estado de resistencia intermedia

e &
e - B
y” o “
0
.

El paso del bit modifica el El campo generado por el bit
campo aplicado sobrela spin en las cercanias de su polo sur
valve, y en consecuencia su ——— imana la lamina libre hacia
resistencia eléctrica abajo, con lo que aumenta la

resistencia de la spin valve

I T

"

El cambio de resistencia
identifica el paso de un bit de
informacion
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Desde la primera observacion del fendmeno de anisotropia de canje en sistemas
granulares [1] en 1957 se han hecho continuos esfuerzos por explicar el origen ultimo
del fenébmeno. Hasta la fecha existen distintas teorias y modelos que explican bien €
desplazamiento de la curva de imanacion. Sin embargo, la dilucidacion del origen del
aumento de campo coercitivo es un tema aln pendiente y existe controversia en la
comunidad cientifica en cuanto a los mecanismos de inversion de la imanacion en estos
sistemas. Se trata, por tanto, de uno de los temas abiertos y de mayor actualidad en el
campo de la Fisica de Materiales Magnéticos.

La primera aproximacion a la explicacion del fendmeno fue dada por sus
descubridores, Meiklgjohn y Bean. En su modelo [1], la anisotropia unidireccional es
debida a acoplamiento en canje entre los espines fijos del AFy los espinesdel FM en la
superficie de contacto. En esta superficie ideal solo esta presente una de las dos sub-
redes del AF y es é momento totalmente descompensado de esa superficie el que crea
el campo de canje responsable del desplazamiento observado. Sin embargo, esta
explicacion bastante intuitiva, no predecia correctamente € orden de magnitud del
campo de desplazamiento, sino que aportaba valores muy superiores a los medidos
experimentalmente. EI modelo, ademas, postulaba la rotacién coherente de la imanacion
del FM como mecanismo de inversion de laimanacion, ges de anisotropiadel FM y del
AF colineales, acoplamiento ferromagnético en la intercara y no consideraba la
existencia de dominiosni en el FM ni en e AF.

Posteriormente, se desarrollaron distintas torias con objeto de subsanar esta
discordancia en e orden de magnitud y que se basan principalmente en la necesidad de
reducir e momento magnético no compensado del AF en la intercara para obtener el
orden de magnitud correcto de He. Estas teorias incluyen otros parametros importantes
presentes en los sistemas con anisotropia de canje, como pueden ser la formacion de
dominios en e AF o en e FM, la distribuciéon de tamafios de grano o la distribucion
aleatoria de anisotropia en la superficie del AF, que ro habian sido considerados en €l
primer modelo. Asi, Néel [9] y posteriormente Mauri [10], afirman que es
energéticamente mas favorable la formacion de paredes en € AF paralelas a laintercara
De esta manera los valores del campo de desplazamiento se reducen considerablemente.
Néd también propuso una vison mas redlista de la intercara en la que debido a la
rugosidad coexisten las dos sub-redes del AF, lo que compensaria parciamente el

momento y reduciria los valores de He.
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En los estudios de Maozemoff [11], se propone la formacién de dominios en €l
AF, perpendiculares a la intercara como consecuencia de una interaccion de canje
distribuida a azar. Dicha distribucién estaria originada por la rugosidad y la
inhomogeneidad de la superficie a escala atdbmica y daria lugar a una reduccion del
momento no compensado en la intercara y por tanto a una reduccion de He. Dentro de
esta corriente se pueden incluir los estudios relacionados con la anisotropia de canje en
sistemas policristalinos [12-14]. En estos sistemas, se considera el hecho de que en un
cristal antiferromagnético no infinito, es decir, con una relacion superficie-volumen no
despreciable, existe una fraccion considerable de espines no compensados que dan
origen a un momento magnético neto. Takano et al. [15] han medido & momento neto
en e sistema CoO/MgO poalicristalino y demuestran que es el momento descompensado
de la superficie del AF € origen de la anisotropia de canje. En este sentido, los granos
AF desempefiarian un papel analogo a de los dominios perpendiculares propuestos por
Malozemoff. Todos estos trabajos apuntan a momento descompensado en la intercara
como origen de la anisotropia de canje. No obstante, se han encontrado valores del
desplazamiento no nulos en superficies epitaxiales compensadas como en e caso de
FeF, [16].

Respecto a aumento del campo coercitivo no se ha establecido alin una teoria
definitiva que explique bien su origen. Las primeras teorias en las que una superficie AF
totalmente descompensada era la responsable de la anisotropia unidireccional, y que no
predecian bien e orden de magnitud del campo de canje, tampoco acertaban en la
estimacion del orden de magnitud del campo coercitivo. Meiklgohn y Bean, en su
primer modelo, consideraban que laimanacion en e FM era uniforme y que se invertia
mediante un proceso de rotacion coherente. EI campo coercitivo entonces seria e que
predice e modelo de Stoner-Wolhfarth [17], debido a la anisotropia uniaxica del
ferromagnético. Sin embargo, experimentalmente se encuentran siempre vaores mucho
mayores. En e marco del modelo de Mauri en e que se forma una pared paralela a la
intercara en € ferromagnético, los valores del campo coercitivo predichos son bastante
mejores pero no se gjustan del todo bien con |os datos experimertales.

Las teorias que se han ido desarrollando después descartan ya la rotacion
coherente como mecanismo de inversion de la imanacion. Dentro de la linea de los
trabgos de Maozemoff en los que la rugosidad de la intercara adopta un papel

fundamental, las predicciones son mucho meores. En estos casos la formacion de
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dominios inhomogéneos en e ferromagnético y € anclge de las paredes sobre el
antiferromagnético en sitios energéticamente favorables explican bastante mejor el
aumento de coercitividad. Sin embargo, no dan cuenta de la induccion del e uniéxico,

asociado al ge unidireccional, que se describira en esta memoria.

En cuanto a los sistemas policristalinos, los Ultimos trabajos publicados [18]
apuntan a la formacién de dominios ultrapequefios, tan pequefios como los granos
antiferromagnéticos, como origen del aumento de coercitividad. La competicion entre el
canje entre dominios en € ferromagnético y la interaccion del FM con los granos AF
distribuidos a azar es crucia para la formacién de estos dominios bastante mas
pequefios que los que se formarian en un FM de las mismas caracteristicas pero no
acoplado. En agunos trabajos [19] se han observado mediante Microscopia de Fuerza

Magnética estos dominios, e incluso rotaciones incoherentes de la imanacion.

La fenomenologia relacionada con la anisotropia de canje es amplisima,
existiendo numerosos e interesentes efectos caracteristicos de los sistemas con
anisotropia de canje. Muchos de ellos son aspectos sin resolver o cuya explicacion es
aln controvertiday que hace gque la anisotropia de canje siga siendo aun después de mas
de 40 afios de su descubrimiento, uno de los temas de méxima actuaidad en e &mbito
de la Fisica de los Materiales Magnéticos.

Uno de los efectos més ampliamente estudiados, y que constituye una cuestion
aln abierta, es la influencia del espesor de las capas tanto AF, tar, como FM, try, en la
magnitud del campo He. En la mayoria de los sistemas estudiados se ha encontrado la

siguiente dependencia con el espesor de la capa ferromagnética 2]

gue pone de manifiesto el caracter interfacial del fendmeno de anisotropia de canje. Esta
dependencia se cumple en € rango de espesores mayores que € tamafio tipico de
dominio. Sin embargo para capas més delgadas esta dependencia no es valida.

La dependencia con el espesor de la capa AF es alin mas complicada aunque
parece existir un comportamiento general consistente en la existencia de un espesor
critico por encima del cual H: es constante [20]. Por debajo de este valor He decrece
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hasta hacerse cero a partir de un valor critico de tar. NO obstante, estos valores criticos
dependen de la microestructura de cada sistema especifico asi como de la temperatura.

Otro de los efectos estudiados es la dependencia con el tamefio de grano AF.
Tampoco en este aspecto hay un comportamiento claramente genera [2]; mientras en
algunos sistemas H: aumenta cuando aumenta € tamafnio de grano, en otros sucede |o
contrario. Probablemente esto es debido a hecho de que variando € tamafio de grano
también se varian otras propiedades como pueden ser el grado de textura, la estructura
de espin en la intercara o la anisotropia AF. Estos factores, que también influyen
enormemente en e valor del campo de canje, han sido ampliamente estudiados en
muchos sistemas, no estando del todo esclarecido el origen de su influencia.

Otra de las particularidades que se han estudiado ampliamente [21-23] en los
sistemas con anisotropia de canje es la asimetria de los ciclos de histéresis. Esta
asimetria es una evidencia de los diferentes mecanismos de inversion de la imanacion
gue tienen lugar en diferentes ramas del ciclo de histéresis.

El efecto de entrenamiento, fendmeno consistente en la dependencia de He y Hc
con e numero de ciclos de histéresis realizados en e sistema, es un efecto caracteristico
de los sistemas policristalinos con anisotropia de canje, que se relaciona con
reorientaciones sucesivas del momento descompensado AF en cada inversion de la
imanacion FM [24].

Otro peculiar fenébmeno que se da en los sistemas con anisotropia de canje es €l
[lamado “ memory effect” [25]. Este efecto consiste en la dependencia que exhibe €
campo He con e estado de imanacion del ferromagnético durante e proceso de
enfriamiento. Asi es posible aterar y “disefiar” la dependencia térmica del campo de
canje, incluidos cambios de signo en € mismo, mediante procedimientos de
enfriamiento determinados que combinan campos alternos y continuos en distintos
rangos de temperaturas.

El efecto Ilamado “ positive exchange bas’ [26] consiste en la obtencién de
valores positivos de H: tras un proceso de enfriamiento con un campo positivo muy
intenso. El efecto se explica suponiendo una interaccién de canje antiferromagnética
entre FM y AF y un valor de campo de enfriamiento lo suficientemente intenso como
para orientar e momento interfacial del AF.

Existen otros muchos aspectos relacionados con esta inagotable fuente de

fenomenologia que es la anisotropia de canje, que no Se mencionaran agui y que estan
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ampliamente descritos en e trabgjo de J. Nogués e |. K. Schuller [2], probablemente el
mejor compendio de anisotropia de canje gue se encuentra en la bibliografia.

El trabajo que aqui se presenta es un estudio sistemético de la anisotropia de
canje en sistemas nanocristalinos que se encuentra en la linea de los trabgos
anteriormente citados realizados en sistemas policristalinos. La influencia del tamafio de
grano en e rango de los nandmetros en las propiedades magnéticas de los sistemas
magnéticos en general, es un tema que actualmente suscita un gran interés en la Ciencia
de Materides. Sin embargo, no son muy numerosos los estudios en este rango
dimensional llevados a cabo en sistemas con anisotropia de canje. Veremos como la
estructura nanocristalina en estos sistemas es e origen de agunos interesantes
fendmenos no descritos hasta el momento, como el cambio de signo del campo de canje

He con latemperaturay e entrenamiento.

El objetivo principal de este estudio es la determinacion de la naturaleza de los
procesos de imanacion que tienen lugar en este tipo de sistemas. Se pretende
desentrafiar cual es el mecanismo gue hace que el establecimiento de la anisotropia de
canje en un sistema genere un aumento de campo coercitivo y se desarrolle un ge
unidxico de anisotropia estrechamente vinculado a €e unidirecciona inducido. Para
[levar a cabo este objetivo se ha realizado primeramente una andlisis estructural de las
muestras y posteriormente se han caracterizado magnéticamente los sistemas por medio

de distintos métodos experimentales. La estructura del trabajo es la siguiente:

En & capitulo 2 se describen todas las técnicas de fabricacion y preparacion de
muestras, caracterizacion estructural y caracterizacion magnética empleadas en la

realizacion de este trabajo.
En e capitulo 3 se presentan las caracteristicas morfolégicas de las muestras
fabricadas y los resultados del estudio de caracterizacion estructura Ilevados a cabo

mediante Microscopia Electrénica de Transmision y Difraccion de Rayos X.

El capitulo 4 esta dedicado a andlisis de la evolucion térmica de la anisotropia de

canje a través del estudio de ciclos de histéresis en dos sistemas diferentes de
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bicapas FM/AF. También se estudian los efectos de entrenamiento y su dependencia
térmica. Uno de los efectos mas interesantes que se ha encontrado es un cambio de
signo del campo H:, que se produce en un rango de temperaturas cercanas a la
temperatura de orden de los Oxidos AF. Estos resultados se relacionardn con la
estructura nanocristalina de los dos sistemas estudiados, y se propondra un modelo

tedrico que da cuenta de ellos.

En e capitulo 5 se estudian las propiedades de relgacion magnética y
magnetorresistencia en uno de los sistemas FM/AF anteriores y su relacion con €l

mecanismo de inversion de la imanacion.

En e capitulo 6 se hace un estudio comparativo de los procesos de imanacion a
temperatura ambiente de un sistema FM/AF sin anisotropia de canje y otro con
anisotropia de canje. Se determinara € tipo de mecanismo de inversion de la
imanacién quetiene lugar en el sistema con anisotropia de canje y se propondra una
explicacion que de cuenta tanto del aumento de coercitividad como de la induccion

de un ge uniaxico paralelo a e unidireccional.
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T écnicas experimentales

Un trabgjo experimental como e que agui se presenta requiere del uso de
diferentes técnicas pertenecientes, a veces, a distintos ambitos de la Fisica
Experimental. En algunos casos, este uso tan solo consiste en € aprendizaje de una
rutina que permita obtener resultados con eficacia en equipos pre-disefiados. En otros
casos, € experimentador es tan sblo un puro observador de lo que un técnico
especialista realiza pero en otros muchos, es preciso desarrollar un sistema de medida
gque se adecue a problema que se pretende resolver, por o que se hace necesario
conocer ampliamente la técnica experimental. En cualquier caso, €l conocimiento de los
fundamentos de la técnica empleada es, cuando no imprescindible, siempre de gran
utilidad para la realizacion del trabajo y lainterpretacion de los resultados derivados del
mismo.

Las técnicas empleadas en este trabgjo se pueden clasificar en tres grandes
grupos. técnicas destinadas a la fabricacion de materiales, caracterizacion estructural y
caracterizacion magnética. La técnica empleada para la fabricacién de muestras es la
pulverizacion catddica, mediante la cual se obtienen materiales en forma de pelicula
delgada. La obtencién de materiales con buenas propiedades estructurales y magnéticas
mediante este método es un proceso muy laborioso, tanto por € manejo de lainstalacion
utilizada como por la complgidad de los mecanismos fisicos que intervienen en un
proceso de pulverizacién catddica. La experiencia en la fabricacion de materiales, asi
como el conocimiento de trabajos previos, juegan un papel fundamental para €l uso
exitoso de esta compleja técnica

En cuanto a la caracterizacion estructural de las muestras, son dos las técnicas
utilizadas en este trabgjo: la Difraccion de Rayos X y b Microscopia Electrénica de
Transmision. El uso de la primera, en este trabgo, se ha limitado a estudio de
diagramas de bajo angulo para la estimacion de los espesores de los materiaes
depositados, y diagramas a ato angulo para la determinacion del tamafio de grano, no
habiéndose hecho estudios de la estructura cristalina en profundidad. La preparacién de
muestras para €l estudio de Difraccién de Ryos X en € caso de peliculas delgadas

resulta inmediata.
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No es asi el caso de Microscopio Electronico de Transmision, herramienta tan
potente como complegja que requiere para la obtencién de buenos resultados un
exhaustivo proceso de preparacion de muestras, asi como un profundo conocimiento
tanto de la técnica como de la instalacion utilizada a tal efecto. En este caso, la
experiencia del operador es fundamental e imprescindible y se adquiere tras afios de
trabgjo y estudio.

Finalmente, para la caracterizacién magnética de las muestras se han empleado
fundamentalmente tres dispositivos experimentales. un magnetometro SQUID, un
dispositivo de medida de ciclos de histéresis en funcion del angulo a temperatura
ambiente basado en el efecto Kerr y un dispositivo para la medida de
magnetorresistencia en funcion del angulo también a temperatura ambiente. El primero
es un dispositivo comercial mangjado por €l técnico especialista. Los dos Ultimos
dispositivos, asi como los software que los controlan, se han disefiado e implementado
especificamente para la realizacion de las medidas que se presentan en este trabgjo.

Con objeto de dar una vision general de todas estas técnicas, se describiran a
continuacion sus fundamentos tedricos y los dispositivos empleados. También se
describird en detalle el método de preparacion de muestras para su estudio en el

Microscopio Electrénico de Transmision, por ser de especia interés e importancia.
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2.1. Fabricacion de muestras. Sputtering

2.1.1. Introduccion

Existen diferentes técnicas de fabricacion de materiales en forma de pelicula
delgada, que se pueden clasificar atendiendo a la naturaleza del método empleado. Asi
se distinguen técnicas fisicas, técnicas quimicas y técnicas fisico-quimicas. Entre las
primeras se encuentra la técnica de pulverizacion catddica o sputtering mediante la cual
se han fabricado las muestras estudiadas en esta memoria.

La pulverizacién catodica o sputtering consiste en la evaporacion de dtomos de
un material, llamado blanco, mediante bombardeo idnico y su deposicion controlada
sobre otro material, llamado sustrato. La pulverizacion se lleva a cabo en una camara de
vacio en la que se colocan e blanco y € sustrato y en la que se introduce un gas a baja
presién (del orden de 10" mbar). Entre las placas que soportan el blanco y €l sustrato se
establece una diferencia de potencial elevada del orden de 600 V que produce la
ionizacion del gas. Los iones del gas y los electrones desprendidos conforman un
plasma luminiscente que sera el responsable del proceso de evaporacion que tenga lugar
en la superficie del blanco. Asi, los iones positivos se dirigen hacia €l catodo, donde se
encuentra situado el blanco, y chocan contra é con la energia suficiente (10-5000 eV)
como para arrancar algunos atomos de su superficie, que vigian con una energia media
de 4 eV hasta alcanzar |a superficie del sustrato y depositarse alli.

Mediarte esta técnica es posible fabricar peliculas delgadas de casi cualquier
tipo de material, conductor o dieléctrico, y sobre cualquier tipo de sustrato que sea
susceptible de soportar 1as condiciones de vacio de la cAmara 'y una temperatura de unos
60°C como méaximo. De hecho, se trata de una técnica muy extendida en €

recubrimiento de materiales a escala industrial.
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2.1.2. Descripcion de lainstalacion.

El equipo empleado en la fabricacion de las muestras estudiadas en este trabajo
es un modelo ALCATEL SCM-450. La instalacion consta de |os siguientes elementos:

2121 Camaradedeposito

La camara de vacio, cilindrica, permite el alojamiento de cuatro blancos distintos
asi como de cuatro porta-sustratos. Los blancos estan colocados en la parte inferior de la
camara sobre la placa catodica, que se polariza con una tension voltaica continua o
aterna (dependiendo del proceso, como se vera posteriormente). Los sustratos estén
situados en la parte superior de la cAmara sobre la placa anddica, que es paraela a la
placa catodica y que esta conectada a tierra. Paralela también a ambas placas y situada
entre ellas existe otra placa, aisada eléctricamente, con una ventana que tiene como
funcion lafocalizacion del plasma en un solo sustrato, evitando la contaminacion de los
otros durante el deposito.

Este equipo dispone de una opcion llamada “ sputtering magnetréon” que
consiste en la aplicacion de un campo magnético bajo la superficie del blanco durante el
proceso de pulverizacion y que hace més efectivo el proceso de bombardeo idnico del

blanco. El campo magnético es creado por una serie de imanes dispuestos bajo €

blanco.
Sustrato (+) r 70‘10
Hacia el
grupo de
bombeo
(*)

Cétodo

Figura 2.1.1. Esquema de la camara de vacio
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Mientras |la base donde se hallan los blancos emplazados es fija, los sustratos
estan col ocados sobre un tambor giratorio que se acciona mediante los mandos del panel
de control del equipo, y que es operativo cuando la camara eta cerrada y se esta
efectuando & bombeo. También es posible cambiar la posicién de la ventana. De este
modo se pueden depositar varios materiales sobre distintos sustratos sin necesidad de
abrir lacamaray preservando las condiciones de sputtering.

La camara tiene tres vévulas de entrada para gases. En la instalacion aqui descrita

estos tres gases son:

Ar de pureza N-55: es € gas de descarga para formar e plasma luminiscente.

O, de pureza N-50: este gas se utiliza par depositar 6xidos metdlicos mediante lo
gue se conoce como sputtering reactivo, variedad de la técnica que se describira
mas adel arte.

N> de pureza N-50: se emplea como gas seco para abrir la camara evitando la

condensacion de agua que se produciriasi se abriera con aire.

En la figura 2.1.1 se muestra un esquema de la cAmara de vacio descrita

anteriormente.

2.1.2.2 Grupo debombeo

Este equipo es el responsable de las condiciones de presion de la camara de
depdsito. Como cualquier proceso de fabricacion de materiales el sputtering requiere
unas condiciones previas que garanticen la calidad del material fabricado. Asi
previamente a la introduccion del gas se alcanza en la camara una presion del orden de
107-10° mbar. Para ello & grupo de bombeo dispone de dos sub-equipos que alcanzan

dicha presion através de dos etapas de bombeo:

Primera etapa: dos bombas rotatorias logran una presion de 10 mbar
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Segunda etapa: una bomba turbomolecular consigue una presién minima de 1077

mbar evacuando a una velocidad de bombeo de 430 I/s.

Una vez alcanzadas las condiciones requeridas de vacio se introduce gas argon a una
presion de 10 mbar. El equipo de bombeo es capaz de evacuar continuamente incluso

contra presiones superiores (10 mbar).

2.1.2.3 Fuentedealimentacion.

La fuente de alimentacion proporciona a cétodo € voltaje necesario para
encender e plasma. En el equipo descrito aqui existen dos fuentes de alimentacion de

distinto tipo:
Fuente DC: fuente de potencia continua; méxima potencia: 600 W

Fuente RF: fuente de potencia alterna de radiofrecuencia (13.56 MHz); maxima
potencia: 300 W

Como se vera en la descripcion del proceso de sputtering cada una de estas fuentes
es eficaz en lafabricacion de un tipo de muestra: la fuente de voltaje aterno se emplea
especificamente para el crecimiento de materiales no conductores. En la fabricacion de

las muestras de este trabgjo se ha uilizado sempre la fuente RF.

2.1.2.4 Equipo derefrigeracion y descalcificacion.

Tanto la bomba turbomolecular como los portasustratos y los blancos
requieren una refrigeracion continua durante el proceso de bombeo y deposicion. Para
ello un circuito por € que circula agua a una presion de 5 bar esta instalado bagjo las
pletinas de los blancos y los sustratos y refrigera también la bomba turbomolecular. El

agua es bombeada por una bomba rotatoria que mantiene la presion del agua mediante
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comparacion con un balon isobarico. Previamente a su entrada al circuito del equipo, €
agua pasa por un filtro descalcificador.

Los circuitos de refrigeracion requieren periddicamente una limpieza o purga
gue se redliza mediante la introduccion de aire comprimido a 5 kar de presiéon. La

instalacion dispone de un compresor de aire paratal efecto
2.1.3. Descripcion del proceso de pulverizacion catédica

El proceso de pulverizacion catddica es un proceso puramente mecanico en e
gue los aomos son liberados del blanco gracias a la energia mecanica del chogue de los
iones contra su superficie. Los iones acelerados acanzan energias hasta del orden de
5000 eV. Por el choque contra la superficie del blanco esta energia se disipa en parte en
energia térmica, en parte en la emisién de eectrones secundarios y tan sblo
aproximadamente un 1% se invierte en la emision de atomos. Los &omos pulverizados
salen en un amplio rango de direcciones, siendo predominante la direccién normal a la
superficie del blanco (también del sustrato) y con una distribucion de energias cuyo
valor medio es generamente de 4 €V, dos Ordenes de magnitud superior a la que
adquieren los a&omos en los procesos de evaporacion térmica [1]. Para describir €

proceso se pueden considerar las siguientes etapas:

2.1.31 Etapadevacio

Esta etapa es fundamental para lograr una buena pureza de las muestras
fabricadas. Hay metales como e cobato que se oxidan facilmente y, por tanto,
requieren un buen vacio, del orden de 107" mbar. Sobre la presién de vacio se introduce
un gas inerte a una presién que suele estar entre 10 - 1 mbar. Normalmente se emplea
gas argén por ser un gas noble con baja afinidad electronica, es decir con mayor
tendencia a formar iones positivos en lugar de iones negativos. La presion del gas es un
parametro que determina tanto € ritmo de crecimiento de la pelicula como €l tipo de
estructura que crece sobre el sustrato. A mayor presion menor sera la energia media de

los &omos pulverizados que llegan a sustrato puesto que sufren en su recorrido mayor
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nuimero de colisiones. Otro factor determinante tanto de la eficacia del proceso como de
la pureza final de las muestras es la velocidad de evacuacion del grupo de bombeo. Es

importante la rpida evacuacion de particulas residuales en el proceso de pul verizacion.

2.1.3.2 Formacién del plasma

El gas que se introduce en la camara de vacio, normamente argbn contiene un
pequefio porcentaje de atomos ionizados por |as radiaciones ambientales. Al someterlo a
una diferencia de potencial, los electrones libres se aceleran y chocan contra los atomos
produciéndose nuevas ionizaciones. Asi se forma un plasma luminiscente que contiene
diferentes particulas. &omos de Ar eléctricamente neutros por una parte, iones Ar* por
otray electrones. Cada una de estas particulas tendra un comportamiento diferente bajo
el campo eléctrico de la camara. En su movimiento colisionaran produciéndose
continuamente nuevas ionizaciones y neutralizaciones. Los iones con carga positiva se
aceleran hacia el cétodo, donde se halla situado €l blanco, y chocan pudiéndose producir

fundamental mente tres tipos de procesos [2]:

expulsién de atomos del blanco
neutralizacion de iones de Ar*, con la consiguiente expulsion de domos de Ar
gasenso

absorcion deiones en € blanco

En estos procesos también existe la emision de electrones secundarios que se
incorporardn a plasma contribuyendo a la ionizacion de nuevos aomos del gas. La
diferencia de potencial que se establece entre las placas anddica y catddica puede ser
continua o alterna. El tipo de voltaje empleado constituye una variedad de la técnica de

sputtering, como se verd més adelante.
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2.1.3.3 Crecimiento dela pédicula delgada

Todo & proceso anteriormente descrito da lugar a crecimiento de una pelicula
delgada con una cierta estructura que depende de las condiciones de sputtering, en

particular de los siguientes factores:

Laestructura del sustrato condiciona fuertemente la del materia crecido sobre
él. En muchos casos se utilizan sustratos monocristalinos, generalmente silicio,
cortados paralelamente aplanos cristalinos bien conocidos para favorecer el
crecimiento de una determinada estructura. En €l caso de las muestras de este
trabajo se han utilizado siempre sustratos amorfos y es la rugosidad superficial

la que condiciona la estructura de la pelicula.

Lapresion del gas de descarga determina el recorrido libre medio de los atomos
pulverizados asi como en el vaor de la energia con la que llegan a la superficie
del sustrato. En genera, al aumentar la presion del gas de descarga se producira
una mayor retrodispersion de los atomos pulverizados y éstos llegaran con
menos energia a sustrato. Existe una distribucion de energias centrada en un
valor en torno a 4 eV pero algunas particulas pueden incluso alcanzar 50 eV.
Son estas Ultimas las que provocaran la pulverizacion local de la superficie del
sustrato dando lugar a centros de nucleacion que favorecerdn un crecimiento
columnar. Si son muchos los &omos energéticos se formaran muchos centros de
nucleacién y percolaran dando lugar a una estructura mucho mas densa. Si por €
contrario la energia con la que llegan al sustrato |os a&omos pulverizados es muy
baja, estos buscaran minimos energéticos y se distribuiran uniformemente sobre

la superficie del sustrato.

Latemperatura del sustrato. El aumento de la temperatura puede dar lugar ala
difusion superficial de los domos depositados en busca de posiciones menos

energéticas. La estructura a la que dard lugar sera menos texturada.
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La distancia entre blanco y sustrato. En genera b energia de los &omos que
alcanzan e sustrato ser& menor cuanto mayor sea la distancia entre los catodos.
Ademés los elementos més ligeros que conformen el blanco se dispersaran mas
gue los mas pesados produciéndose un enriquecimiento en estos Ultimos a
medida que |a distancia aumente.
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Figura 2.1.2. Estructura columnar del depdsito. I, estructura porosa; I, zona detransicion; Ill,
estructura columnar; IV, recristalizacion de los granos. Los €jes representan la temperatura del sustrato

T, enrelacion con la temperatura de fusion del material, Ty,.

En general, la direccién normal ala superficie del sustrato es preferencial, por o que
predominantemente se da un crecimiento columnar. Existe un modelo desarrollado por
B. A. Movchany A. V. Demchishin [3] que relaciona dicha estructura con la presién de
argén y latemperatura. La figura 2.1.2 muestra un dibujo ilustrativo de los resultados de
dicho modelo.

La velocidad de crecimiento de la pelicula delgada depende de varios factores.

Se define ritmo de crecimiento o rendimiento a siguiente cociente:

__ espesor (A)
tiempo de depdsito(s)

[2.1]
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donde el espesor se refiere a de la capa depositada y €l tiempo el que permanece €l
sustrato expuesto al plasma luminiscente. El rendimiento se calcula explicitamente para
cada blanco y en las condiciones de sputtering que se han “prefijado. En general,
depende del voltaje, la presion de gas, € voltge entre placas, la temperatura, la

superficie del blanco y la distancia entre blanco y sustrato.

2.1.4. Tiposdetécnicas sputtering

2141 Sputtering DC

En este proceso se aplica un voltgje continuo a la placa catodica que queda
polarizada negativamente durante todo € proceso. El proceso ocurre en la manera en
gue se ha descrito anteriormente. Es aplicable para materiales conductores (metales y
sus aleaciones) y algunos semiconductores. No es aplicable para materiales dieléctricos
como la aumina o la silice, puesto que éstos no conducen y por lo tanto no se
produzcen los procesos anteriormente enumerados que conllevan a la pulverizacion del
blanco.

El voltaje necesario en este tipo de proceso es del orden de 1000 V. La €eficacia
del proceso depende fuertemente del nimero de emisiones de electrones secundarios del
blanco por lo que se requiere un voltgje elevado para mantener dicho nimero. Este
voltge esta intimamente relacionado con la presion en € interior de la camara. Al
aumentar la presion la eficacia del proceso disminuye y sera necesario aplicar mayor

voltgje.

2142 Sputtering RF

Este proceso es especificamente aplicable a materiales dieléctricos aunque
también se emplea para materiales conductores 0 semiconductores. La aplicacion de un
voltaje continuo a un material dieléctrico implicaria la polarizacién de su superficie pero
no permitiria la conduccidon a su través necesaria para la continuidad eléctrica. La

aplicacion de un voltgje dterno hace que en € semiperiodo negativo los iones positivos
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vigien hacia € blanco y se acumulen ali, y durante e periodo positivo sean los
electrones los que vigjen hacia e blanco descargardolo. Si 1a frecuencia es bgja tanto
iones como electrones podrian vigjar del danodo al catodo pulverizando ambos, situacién
gue no seria favorable en principio. Al ir aumentando la frecuencia se producen mayor
numero de colisiones ionizantes de los electrones del plasma con a&omos neutros con |o
gue e proceso ganara en eficacia. Si la frecuencia es suficientemente elevada los iones
de Ar, que son bastante masivos, no podrén seguir al campo eléctrico. Si mediante un
sistema de impedancias acoplada a la fuerte se consigue anular €l flujo de cargas hacia
la fuente se producird una especie de potencial pulsado (solo existente en e semiperiodo
negativo) llamado potencial de autopolarizacion [4] que sera capaz de pulverizar €l

blanco eficazmente.

Las frecuencias para las que se produce la inmovilizacion de los iones positivos
estan en e rango de las radiofrecuencias. Por tratarse de una frecuencia en la banda de
radiocomuni caciones solo esta permitida la utilizacién de la frecuencia 13.56 MHz y sus
armonicos syperiores. El equipo descrito utiliza la frecuencia 13.56 MHz.

Las ventgjas de esta técnica RF son, en primer lugar, la posibilidad de depositar
materiales tanto conductores como no conductores, y en segundo lugar la reduccion del
potencial necesario, puesto que la naturaleza oscilante del campo eléctrico aumenta la
movilidad de los electrones secundarios que provocan mayor numero de colisiones. En
este caso € orden de magnitud del voltaje necesario es de 100 V

2.1.4.3 Sputtering M agnetron

El sputtering magnetron consiste en la aplicacion de un campo magnético que
refuerza e bombardeo de los electrones con los aomos del gas. Hay diferentes
configuraciones posibles. La que dispone € equipo descrito se trata de un iméan
colocado debgjo del blanco cuyas lineas de fuerza se cierran sobre la superficie del
blanco. Los electrones del plasma trazan trayectorias helicoidales sobre e blanco como

se muestra en lafigura 2.1.3.

32



Capitulo 2.Técnicas experimentales

+),

R i

|
)

Figura 2.1.3.Trayectorias helicoidales de |os el ectrones durante la pulverizacion magnetrén.

2144 Sputtering reactivo

Una variedad de esta técnica es la conocida como sputtering reactivo, que
consiste en introducir una cierta presion de gas O, en la cdmara durante la deposicion.
Las moléculas de O, se disocian por & choque con los iones de Ar™ y se combinan con
los aomos del metal pulverizado para finalmente depositarse ya combinados sobre el
sustrato. Esta técnica ha sido empleada para €l crecimiento de los &xidos

antiferromagnéticos (NFO y Co-0O) estudiados en este trabgjo.
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2.2. Técnicas de caracterizacion estructural

2.2.1. Difracciéon de Rayos X

Difraccion es cualquier desviacion de la luz que no es debida ni a reflexion ni a
refraccion. Los fendmenos de difraccion son causados por pequefios obstaculos que
encuentra la radiacion en su propagacion y son en Ultima instancia fendmenos de
interferencia. Al decir pequefios se esta ya mencionando la misma naturaleza de la
difraccién: la difraccion tiene relevancia cuando las dimensiones tipicas de los
obstacul os son comparables ala longitud de onda de la radiacion.

La teoria que describe los fendmenos de difraccion se basa en el principio de
Huyghens-Fresnel, que dice que “todo punto de una superficie iluminada es un punto
emisor de radiacion, que emite un frente esférico. Los diferentes frentes esféricos
emitidos interfieren entre si”. A partir de este principio e problema de la difraccion
consiste en calcular |a superposicion de frentes de onda que interfieren. De esta manera,
a partir de un patrén o figura de difraccion se puede obtener informacion muy detallada
acerca del objeto difractor. Por ello la difraccion es una herramienta muy poderosa para
el estudio de la materia.

Como se ha mencionado la difraccion ocurre cuando las dimensiones de la onda
y las del obstéculo son comparables. En el caso del sdlido cristalino, las dimensiones
relevantes son |as distancias entre planos cristalinos, que son del orden de 10° m. La
zona del espectro electromagnético cuyas longitudes de onda estan en este rango es la
delaradiacion X.

Un sistema de difraccién de rayos X posee una fuente emisora de la radiacion
gue incide sobre la muestra y un detector que recoge e haz difractado. La intensidad

detectada presenta maximos para ciertos angulos que vienen dados por la ley de Bragg:
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2d,,, seng =nl

[2.2]

donde dny es ladistanciainterplanar entre la familia de planos (hkl), | eslalongitud de

onda de laradiacién incidente, g e angulo formado entre la radiacion incidente y la

familia de planos (hkl), y n € orden de difraccion.

2.2.1.1 Descripcion del dispositivo

El difractometro empleado en el estudio de caracterizacion estructural de este
trabajo es un difractdbmetro de polvo SIEMENS D-500. Este equipo utiliza la radiacion
Ka del cobre, cuyalongitud de ondaes| = 1.5418 A, y un monocromador de grafito. A
diferencia de otros métodos, como e método de Laue que sdlo es aplicable a muestras
monocristalinas, el método de polvo permite estudiar muestras policristalinas,.

El dispositivo opera normalmente en la configuracién g-2q, configuracion en la
gue € tubo emisor permanece fijo. La muestra se mueve un angulo g, mientras €l
detector gira un angulo 2q. De esta manera emisor y detector se hallan en posiciones de

reflexion especular. En lafigura 2.2.1 se muestra un esquema del modo de operacion.

Tubo de

rayos X >
%

Rendija del
detector

irculo de medida

Figura 2.2.1. Modo de operacion g-2q del difractometro SIEEMENS D-5000.
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2.2.1.2 Diagramasdedifraccion q-2q

El uso de la técnica de difraccion de rayos X en peliculas delgadas es
doblemente dtil, ya que permite estudiar no solo la estructura de los materiales
depositados sino la estructura misma de la pelicula. Se han estudiado dos tipos de

perfiles g-2q: perfiles abajos angulos, q < 15°y perfiles a altos angulos, q > 15°

a) Diagramas a bajo angulo

En esta region de angulos se puede analizar la modulacién quimica de las
distintas capas que conforman la pelicula delgada. Esta técnica, especialmente Gtil para
el estudio de multicapas, en € caso de una sola capa también permite determinar su
espesor a partir de los diferentes drdenes de difraccion. En esta region hay pequefias
desviaciones de laley de Bragg, pero en una buena aproximacién de puede aplicar ésta.

En este rango es importante el centrado previo del sistema detector- muestra de
manera que se opere entorno a la reflexién angular con un error menor de 0.001°. Para
ello primeramente se opera con e difractdmetro en e modo Rocking Curve En este
modo se mueve @ detector mientras la muestra'y e emisor permanecen fijos. Una vez
hallado e maximo correspondiente a la reflexion especular se corrige la posicion inicial

del detector para que € sistema esté perfectamente centrado.

b) Diagramas a alto angulo

Los perfiles en la region de atos angulos dependen fundamentalmente de la
coherencia estructural en la direccion de crecimiento, es decir, la direccion normal al
plano de la pelicula

Las muestras estudiadas en este trabajo son de naturaleza nanocristalina. Esto
guiere decir que la coherencia cristalina es muy baja, del orden de nanometros, y en este
caso la ley de Bragg no se cumple exactamente. En las condiciones ideales de
monocromaticidad y cristalinidad (laley de Bragg esta deducida en el supuesto ideal de
un cristal infinito) los perfiles de difraccion son superposiciones de funciones delta de

Dirac centradas en posiciones angulares que satisfacen la condicion de Bragg. Cuando
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se considera una situacion mas real y se tiene en cuenta el tamafio finito de los cristales,
los picos de difraccién son funciones similares a funciones gaussianas. La difraccion
existe no sdlo para los angulos de Bragg sino también para un cierto angulo alrededor
de elos. En este caso se puede obtener € tamafio de grano t a partir de la anchura a

mitad de altura de los picos, D(2q), ya que ambas magnitudes se relacionan a través de
la férmula de Scherrer [5]:

___oad
D(2q) cosq
[2.3]

donde | es lalongitud de onda de la radiacién incidente y q la posicion angular del
méximo de difraccién.
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2.2.2. Microscopia electrdnica de transmision

El microscopio electrénico de transmision o TEM (del inglés Transmission
Electron Microscope) [6] es una de las herramientas més potentes que hoy en dia
existen para la caracterizacion estructural de la materia a escala atémica. Lateoriade la
dualidad onda-corpusculo desarrollada por Louis de Broglie en 1925 establecié un
marco tedrico para poder sobrepasar € limite Optico de resolucion y asi se construy6 el
primer microscopio electrénico comercial en 1936 ideado por Ruska y Knoll y
desarrollado por la compafiia norteamericana MetropolitanVickers. El poder de
resolucion de estos microscopios, que utilizan los electrones como fuente de
iluminacion de las muestras, es del orden de su longitud de onda, que en aproximacion

no relativista se expresa como:

__h a2
,2mE El/Z

[24]

donde h es la congtante de Planck, E es la energia de los electrones y m su masa. El

limite de resolucion de estos microscopios no es puramente una cuestion fisica como era
el caso del limite Optico en el que lalongitud de onda de la radiacion visible marcaba la
resolucion de los microscopios Opticos. En € caso de la microscopia electronica de
transmision es un problema técnico e que se impone: la imposbilidad de realizar

buenas lentes el ectromagnéticas ademas del posible deterioro que pueda producir en las
muestras €l uso de voltajes de aceleracion elevados. Desde los comienzos de la
microscopia electronica de transmision todos los esfuerzos tecnol 6gicos se han dirigido
en desarrollar lentes electromagnéticas o mas perfectas posible y en conseguir los
mayores voltajes de aceleracion. Asi, se ha llegado a la resolucién atdbmica mediante €

desarrollo de los microscopios de dta resolucién (HRTEM) con voltgjes de aceleracion

del orden de 1 megavoltio.
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2221 Fundamentos

Los electrones son un tipo de radiacion ionizante que interactUa directamente
con los campos e ectromagnéticos locales que existen en la materia. A diferencia de los
rayos X, en los que se produce una interaccion indirecta entre e campo radiado por los
fotones y el emitido exclusivamente por los electrones ecitados de la materia, la
interaccion con los electrones se produce tanto a nivel electronico como a nivel nuclear,
por lo que e resultado de dicha interaccion contiene una informacion acerca de la
materia mucho mas completa y valiosa. Cuando un haz de dectrones incide sobre un
material atravesandolo se producen una serie de procesos que dan lugar a una
distribuciéon no uniforme de electrones emergentes (ver figura 2.2.2). En esta
distribucion se halla la mayor parte de la informacién quimica y estructural que se
puede obtener. Ademés, por e hecho de tratarse de una radiacién ionizante, se producen
una serie de emisiones llamadas emisiones secundarias, que aportan informacién

principalmente composicional.

& Haz incidente
retrodispersados 300 kV

» € secundarios
e

7
7

// / rayos X

Espécimen

. ‘A e dispersados
e c,1||s!oersados inelasticamente
elasticamente

v Haz directo

Figura 2.2.2. Diagrama de sefial es que se generan cuando un haz de el ectrones de alto voltaje

incide sobre un espécimen.
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Con respecto a la distribucion de electrones emergentes, una parte de ellos
constituyen e llamado haz directo, formado por aquellos electrones que no sufren
ninguna desviacion respecto a la direccion de incidencia Este haz es de gran
importancia pues sirve de referencia para € centrado y enfoque de la muestra asi como
para la dineacién del haz y del sistema de lentes. Otra parte de los electrones, los
llamados electrones dispersados, sufren desviaciones respecto a angulo de incidencia.
Algunos de ellos emergen de la muestra con angulos superiores a 90° son los [lamados
electrones retrodispersados.

La dispersiéon de electrones puede ser un proceso elastico o inelastico, o que
hace clasificar a los electrones dispersados en dispersados elasticamente o
inelasticamente, siendo estos Ultimos los que dan informacién sobre los dafios
estructurales que sufre el material durante el bombardeo electronico. Generamente se
analizan |os el ectrones dispersados el ésticamente y en concreto son de gran importancia
aquellos cuyos angulos de dispersion son pequefios, pues son [o que contienen mayor
informacion estructural.

La distribucién angular de la dispersién da lugar a un patrén de difraccion de
electrones. La distribucion espacial se observa como contraste en una imagen de la
muestra. Se asocian diferentes contrastes en laimagen a distintos angulos de desviacion
del haz incidente y por tanto a distintas intensidades del haz que se recoge ala salida. El
andisis de una imagen de contraste permite obtener informacion ta como las
dimensiones caracteristicas de |la muestra (tamarios de cristal, espesores de capas, €tc.),
rugosidad, distribucién de particulas, etc. Normamente se analizan individualmente los
haces emergentes, seleccionandolos convenientemente, pero en algunos casos se
permite la salida simultanea de varios haces que interaccionan. En estos casos se analiza
la diferencia de fase entre los diferentes frentes de onda y se obtiene una imagen con
contraste de fase. Este tipo de imagenes son de dificil interpretacién dada la gran
sensibilidad del contraste de fase a pequefias variaciones de espesor, orientacion, factor
de dispersion de la muestra, asi como a pequefios cambios en el foco y astigmatismo de
las lentes. Esta misma sensibilidad hace esta técnica muy Util para la observacion de
estructuras de dimensiones atomicas tales como defectos, vacantes y fronteras de grano.
El estudio de los patrones de difraccion de electrones es una herramienta muy poderosa

para € conocimiento de la estructura cristalina. Imagen y difraccion, junto con la
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espectrometria de rayos X, constituyen las tres técnicas fundamentales de la
mi crosocopia el ectrénica por transmision.

2.2.2.2 Descripcion del microscopio.

El microscopio utilizado para la observacion de las muestras estudiadas en este
trabajo es un microscopio comercial JEOL modelo JEM-4000FX que opera con un
voltgje de aceleracion de 300 kV [7]. Este microscopio se encuentra en el Laboratorio
de Microscopia Electrénica del centro de investigacion ENEA-Cassaccia, Roma (Italia).
Todo € trabajo de caracterizacion estructural realizado con el mismo ha sido facilitado
y dirigido por la Dra. Amelia Montone.

Carién de electrones Cable de alto voltaje

Cémara del cafién de electrones

Acelerador
s
L I 5 H Cafion de electrones del 1°" haz deflector
Vélvula de aislamiento lf 3 Cafion de electrones del 2° haz deflector
Apertura de lentes condensadoras \~| == } Lentes condensadoras
— =
0] =
Mini-lentes condensadoras f 3 r_’_au Lentes condensadoras de los haces deflectores
! 1
4 J
Porta-muestras \ W
) I t
Goniémetro = f Lentes Objetivo
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campo limite s J %
N Lentes Intermedias
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del haz deflector = = Lentes de Proyeccion
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Figura 2.2.3. Seccidn transversal del microscopio electronico de transmisién utilizado[ 7].
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En la figura 2.2.3 se muestra una seccion transversal esgquematizada de la
columna de dicho microscopio. El ge de la columna se llama ge dptico. Se describen a

continuacion los sistemas principales que lo conforman:

1. Fuente de electrones

Una fuente de electrones es un material, normalmente en forma de filamento,
gue emite electrones cuando es sometido bien a un campo eléctrico intenso, fuente de
emision de campo o bien a un calentamiento, fuente de emision termoionica. Una buena
fuente termoionica debe tener o un punto de fusion elevado o un valor bgo de la
funcién de trabgjof (energiaala que los electrones escapan de la superficie). La fuente
de electrones del microscopio aqui descrito es una fuente termoidnica de LaBs, que se

caracteriza por tener un vaor bagjo de lafuncion de trabgjo

2. Canon de electrones

La funcién del cafién de electrones es acelerar y dirigir los electrones de la
fuente dentro del sistema de iluminacién. Asi un cafion de electrones actlia como una
primera lente que proporciona a los electrones la energia suficiente, acelerandolos
mediante un voltge que se aplica entre los dos cdtodos de un triodo. El filamento de
L aBs constituye € cétodo de este triodo.

3. Lentesde el ectrones

Las lentes de electrones son quizés e elemento mas importante dentro de un
microscopio de transmision. Debido a la dificultad de construir buenas lentes
electromagnéticas son éstas las que limitan € poder de resolucion. Una lente de

electrones es una lente magnética que tiene basicamente dos funciones:

dirigir los haces de electrones emergentes de un punto del objeto hacia un solo
punto de la imagen.

dirigir los haces paraelos a un punto del plano focal de lalente.
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El fundamento de una lente electromagnética es la capacidad de un campo
magnético de modificar la trayectoria de una carga eléctrica en movimiento. Asi, una
lente magnética es un electroiman (ver figura 2.2.4) en cuyo entrehierro existe un
campo magnético capaz de confinar un haz de electrones en una direccion (todas las
lentes magnéticas son convergentes). La distribucion de lineas de campo en € interior
del entrehierro viene dada por la disposicién y forma de las piezas polares. Existen
complejos programas de calculo que aproximan las trayectorias de un electron en el
interior de una de estas lentes para distintas configuraciones de las piezas polares. AUn
asi y apesar de los enormes avances tecnol 6gicos que se han hecho en la construccién
de lentes magnéticas desde que por primera vez que Busch en 1927 logro enfocar una
haz de electrones, hoy en dia las lentes de electrones todavia son muy imperfectas. La
obtencion de imégenes con buena resolucién depende en buena parte de la solventacion
de algunos problemas que se producen en estos sistemas como son las aberracionesy el
astigmatismo, entre otros. Estos efectos se corrigen con la incorporacion en el

microscopio de otras lentes magnéti cas(lentes secundarias).

trayectorias

/ electronicas

piezas

polares
N

bobinas de cobre

/

..8

883653

e

Figura 2.2.4 Diagrama esguemético de una lente magnética
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En un microscopio electronico las lentes magnéticas estan fijas y sus
caracteristicas, como el plano focal o e aumento, se modifican a través de la corriente
gue se aplica a las bobinas de | as piezas polares.

Existen varios grupos de lentes en un microscopio electrénico con distintas
funciones. Delante de la muestra existe una serie de lentes condensadoras cuya funcion
es la de enfocar €l haz incidente sobre la muestra. Mediante estas lentes se controla la
seccion de muestra que se ilumina. La lente objetivo, que se sitUia detrés de la muestra,
es una de las lentes mas potentes y tiene como funcion enfocar e haz emergente de la
muestra. Es la més dificil de construir puesto que el espécimen debe ir situado lo mas
cerca posible de su plano objeto, con lo que éste debe estar muy bien definido. Las
lentes intermedias son un grupo de lentes que situadas tras la lente objeto pueden ser

gjustadas de modo que:

el plano focal de la lente objetivo coincida con su plano objeto. Entonces se

observara un patrén de difraccion (PD) en la pantalla de visualizacion.

e plano imagen de la lente objetivo coincida con su plano objeto. En la pantalla

de visualizacion se observara finalmente una IMAGEN.

Estos dos modos de operacion del TEM se esquematizan en la figura 2.2.5.
Mediante las lentes intermedias se selecciona también e aumento de la imagen final.
Finamente, la lente de proyeccion tiene como funcién enfocar laimagen o e PD en la

pantalla de visualizacion.
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Figura 2.2.5. Dos modos de operacion del TEM

4. Aperturasy diafragmas

Las aperturas en un microscopio de transmision son también un elemento
importante en cuanto que son necesarias para meorar su resolucion. Las lentes
magnéticas producen fuertes aberraciones y otros defectos en las imagenes que forman,
gue s epueden corregir limitando la apertura de las lentes. Una apertura es un orificio
circular realizado en un diafragma, que normamente es un disco de un material
refractario como el molibdeno o el platino. En el caso del microscopio descrito, todos
los diafragmas son de molibdeno con aperturas variables entre 10 nmy 200 nm.

El uso de aperturas tan pequefias reduce mucho la intensidad de electrones que
se recoge procedente de la muestra 'y por tanto se pierde informacion, especialmente la
gue contiene la dispersiéon a altos angulos. No obstante, estas aperturas son
imprescindibles para disminuir el efecto de las aberraciones puesto que aumentan
enormemente tanto la profundidad de campo como la profundidad de foco. Esto hace
gue una muestra de TEM de pocos nandmetros de espesor pueda estar enfocada

integramente a mimo tiempo. Ademés en el caso de las aperturas que se emplazan en
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las lentes condensadoras tienen una funcion protectora del espécimen puesto que
reducen la cantidad de radiacion que recibe.

La apertura més importante en un TEM es la llamada apertura objetivo, que
permite seleccionar los electrones que formaran la imagen final. Esta seleccion se hace
sobre el PD como se muestra en figura 2.2.6. La apertura objetivo se coloca en €l plano

focal de lalente objetivo y se puede desplazar |ateralmente de modo que:

s0lo se transmitan los electrones centrales, es decir € haz directo y los
electrones dispersados con bagjos dngulos. La imagen asi formada se [lama
imagen de campo claro o, en inglés, bright field (BF).

solo se transmita un haz de electrones seleccionado entre los dispersados a
angulos mayores. La imagen en este caso se llama imagen de campo oscuro
o dark field (DF).

se transmitan varios haces simultaneamente. Esta técnica se utiliza para
obtener una imagen con contrate de fase. El contraste de fase es muy
sensible a pequerias variaciones de foco en la lente objetivo por lo que para
realzar € efecto normamente se desenfoca ligeramente la imagen,

obteniéndose una imagen fuera de foco.

O O O O O O

Eje 6ptico Haz directo Haz difractado

O >® O o B 0

Apertura Apertura
objetivo objetivo

O O O O

a b

Figura 2.2.6. Esquema sobre el patron de difraccién de la colocacion de la apertura objetivo

para la obtencién de a) una imagen BF y b) una imagen DF
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5. Sistema de visualizacion

Los electrones no pueden ser detectados por e 0jo humano por lo que para
visualizar una imagen TEM es preciso transformar la intensidad del haz electronico en
intensidad luminosa. Para ello, se hace uso del fendmeno de catodo- luminiscencia,
proceso por € cua la energia de los llamados rayos catddicos (electrones) se transforma
en energia luminica. Se suelen utilizar materiales fluorescentes como e ZnS que emite
con una longitud de onda de 450 nm para recubrir las pantallas de visualizacién de los
microscopios el ectronicos.

El microscopio utilizado dispone de dos pantallas fluorescentes en el interior de
la cAmara de visualizacion para la observacion directa de imégenes y patrones de
difraccién. Estas pantallas pueden ser retiradas para dar acceso a una camara CCD que
se encuentra en la parte inferior de la columna del microscopio y que esta conectada con

el sistemade registro y digitalizacién de imagenes.

6. Camara de la muestra

El microscopio utilizado dispone de una camara para alojar la muestra que se
encuentra a una presion de 10 ~ Pa. Para ello existe un sistema de bombeo con dos
bombas idnicas una de difusiéon de aceite y dos rotatorias. El portamuestras puede alojar
simultaneamente dos muestras que deben ser emplazadas en unas pequeiias rejillas
circulares de cobre de 3 mm de didmetro. Dicho portamuestras se acciona externamente

con un goniémetro que permite girar las muestras hasta 45° hacia €l gje dptico.

2.2.2.3 Preparacion de muestras

La preparacion de una muestra para su observacion en e TEM consiste en su
adelgazamiento hasta € punto en € que ésta se hace transparente a paso de los
electrones. El término transparente significa agui que los electrones sean capaces de
atravesar el material con intensidad suficiente como para, en un tiempo razonable,

formar en la pantalla detectora una imagen interpretable. La preparacion de la muestra
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no debe dafiar su composicion y estructura o en tal caso debe hacerlo de manera que los
efectos de la preparacion sobre la estructura y la composicion sean conocidos. El
espesor maximo al que los electrones incidentes atraviesan con suficiente intensidad una
muestra depende del material estudiado y de la intensidad del haz de electrones. Por
gemplo en e caso de las aleaciones de auminio es necesario un adelgazar a menos
hasta 1 nm la muestra, mientras que en el caso del acero se requieren espesores en torno
a100 nm.

Existen numerosos métodos de preparacion de muestras, adecuados a cada tipo
de material, asi como a tipo de informacién que se desee obtener: méodos de
adelgazamiento quimicos, mecanicos, electroguimicos, etc. Aqui se describira el
método empleado para la preparacion de las muestras estudiadas en esta memoria. Se
trata de un método de adelgazamiento mecanico que no altera la estructura de las
muestras y que es especifico para la preparacion de materiales en forma de pelicula
delgada

En & caso de las muestras que se han estudiado en este trabgjo se trata de
peliculas, bicapas y capas individuales, depositadas sobre sustrato de vidrio que en
ningun caso sobrepasan en su totalidad 0.1 nmm de espesor. Por tanto la preparacion
consiste basicamente en el adelgazamiento del sustrato.

Se han preparado las muestras de dos maneras diferentes seguin la informacion
gue se precisaba obtener. En el caso de las bicapas interesaba observar las intercaras por
lo que se prepararon para observacion en seccion transversal. Las capas individuales
sin embargo se prepararon para observacion en e plano. A continuacion se describen

estos dos modos de preparacién asi como su utilidad.

1. Preparacion para observacion en seccion transver sal

Este método es especifico para € estudio de intercaras. Dado que los electrones
son insensibles a variaciones quimicas y de estructura en la direccion paraela a haz
incidente es preciso colocar la muestra de manera que el haz de electrones encuentre a
Su paso las intercaras transversalmente. Para ello se cortan dos trozos iguales de una
longitud no superior a 3 mm (dimension del diametro de larejilla del TEM descrita en

el apartado anterior) y se encolan de modo que las intercaras se encuentren enfrentadas,
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como se observa en lafigura 2.2.7a. Ademas, en aquellos casos en los que & espesor del
sustrato es demasiado pequefio (150 nm), se pueden encolar a ambos lados otros dos
trozos de otro material, como por gemplo € dilicio, para hacer e espécimen mas
manejable. Este modo de preparacion permitird observar las intercaras en las bicapas asi
como la dimensién transversal de los policristales que las conforman, como se vera en

el capitulo 3.

a 1mm b

Figura 2.2.7. Preparacion de muestras para su observacién a) transversal y b) en el plano.

De este modo se prepararon las capas individuales pudiéndose asi determinar las

dimensiones de los policristales en e plano de la pelicula, como se vera mas adel ante.

2. Preparacion para observacion en € plano

Este modo de preparacion de la muestra se utiliza en los casos en los que no
interesa la observacion de intercaras y en los que € materia es homogéneo en la
direccion perpendicular a haz de electrones. En este caso se corta un espécimen de
dimensiones inferiores a los de la rgjilla del portamuestras del TEM en e que se
colocara tras su adelgazamiento de modo que € haz incida perpendicularmente a la
pelicula delgada (ver figura 2.2.7).

3. Adelgazamiento de especimenes

Una vez que la muestra se ha cortado con las dimensiones apropiadas, bien para
sus observacion en & modo transversal, bien para su observacion en e plano, las

subsiguientes fases de preparacion son comunes. Se trata de adelgazar progresivamente
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el espécimen en distintas etapas sucesivas. Todos los dispositivos empleados para este
fin son modelos comerciales de la marca GATAN. A continuacion se describen las tres

etapas fundamental es de adel gazamiento:

a) Adelgazamiento inicial

mm)y ——

1500 nm 120 mMm

En esta etapa se adelgaza mecanicamente el espécimen desde su espesor inicial,
normamente en torno a 1.5 mm, hasta 120 nm, mediante rozamiento sobre un papel de
lija (existen distintos grados de granulacion) con un lubricante adecuado. Para ello se
emplaza en un disco porta- muestras de manera que esté encolado por la parte de la
pelicula para que € sustrato de vidrio quede libre, ya que sera éste @ que se adelgace. El
disco porta-muestras dispone de un tornillo micrométrico giratorio que permite
desplazar el espécimen en la direccion de su espesor, sacandolo progresivamente, en
pasos de 1 mm, de su posicion inicial, en la que la superficie del espécimen se encuentra
perfectamente rasurada con la superficie del disco porta- muestras. Este disco, con €
espécimen emplazado en su centro, se sitia normalmente sobre una rueda que gira a
velocidad controlada en la que se encuentra el papel de lijay sobre la que se inyecta un
chorro de agua como refrigerante y lubrificante del proceso. En el caso de las muestras
estudiadas en este trabgjo, el hecho de que e sustrato sea de vidrio, que es un material
muy frégil, hace que la preparacion sea especialmente laboriosa y lenta. Con objeto de
evitar la rotura del vidrio se han adelgazado las muestras manualmente (sin hacer girar
la rueda con €l papel de lija) en pasos de 10 mm sobre un papel de lija de grado 1000

utilizando como lubricante glicerina.
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b) Adelgazamiento central

—_— ]

120 mMm 20mMm

En esta etapa se adelgaza mecanicamente el espécimen solo en la zona centra
realizando una concavidad. De esta manera se pueden conseguir adelgazamientos hasta
espesores en torno a5 nm preservando la mangjabilidad del espécimen y evitando la
rotura en e caso de los materiales més fragiles. Ademas, de este modo la zona mas
delgada queda localizada.

Pararedlizar la concavidad central se ha utilizado €l dispositivo Precision dimple
grinder modelo GATAN 656/3. Este dispositivo dispone de una pequefia rueda de cobre
giratoria (15mm A) que, apoyada sobre el centro del espécimen, pule e material por
rozamiento. Ademés dispone de un micrometro con control automatico de modo que se
para cuando se ha alcanzado € espesor programado. En este caso se utiliza como
lubricante del proceso pasta de diamante de grado 6 y alcohol etilico. En esta etapa se
adelgazaron |os especimenes hasta 20 mm.

Una vez concluida esta etapa se emplaza € espécimen en laregilla de cobre que
se introducira posteriormente en € porta- muestras del TEM. Este paso es uno de los
més delicados del proceso puesto que se transfiere manua mente una muestra que tiene
unas pocas micras de espesor de un porta- muestras a otro. La figura 2.2.8 muestra una
fotografia de una muestra preparada para observacion en seccion transversal realizada

Con una camara incorporada a un microscopio optico.
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Figura 2.2.8. Fotografia de una muestra preparada para observacién en seccién transversal, montada

enlargjilladecobre

¢) Adelgazamiento final por bombardeo idnico

La etapa fina de adelgazamiento se realiza bombardeando la zona central de la
muestra con un haz de iones acelerado. Asi se consiguen zonas de la muestra con
espesores tan pequefios como una décima de micra e incluso regiones en las que se
evapora el material completo. Esta Ultima etapa de adelgazamiento se ha llevado a cabo
mediante el dispositivo de precision GATAN 691 PIPS (Precision lon Polishing
System). Este dispositivo dispone de una camara de vacio en la que se establece una
presion de Argén de 10 Torr y en la que se introduce el espécimen en un porta-
muestras que gira sobre el ge perpendicular a plano de la superficie de la muestra. En
el interior de la cAmara existen dos cafiones eléctricos que accionados aternativamente
dirigen contra € centro de la superficie de la muestra sendos haces de iones de Ar*
Estos cafiones funcionan independientemente de modo que cada uno de ellos puede
incidir con un angulo y una intensidad diferente. El proceso se controla a través de un
microscopio incorporado a sistema. Los parametros utilizados en este trabgjo son un
angulo de incidencia de 5° y un voltaje de aceleracion de 5 keV para ambos cafiones o

gue supone una corriente aplicada de 10 mA.
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2.3. Técnicas de car acterizacion magnética

Existen diferentes maneras de caracterizar magnéticamente un material,
dependiendo de los parametros que resulten interesantes para un estudio determinado.
Generalmente, la medida de la curva de imanacién arroja una informacion muy valiosa
para determinar el proceso de imanacion, la histéresis y algunos parametros como el
campo coercitivo, la imanacién de saturacién, la imanacién remanente o e campo de
anisotropia. Tanto en e campo de la de la investigacion fundamental como en € de las
aplicaciones muchas veces interesa conocer la evolucion térmica de un determinado
pardmetro o su comportamiento bajo alglin agente externo como una tension mecanica
aplicada o una corriente eléctrica. Todos estos aspectos hacen que haya una amplia
variedad de técnicas de caracterizacion magnética, que se pueden englobar dentro de
diferentes categorias. Quiza & grupo mas amplio lo constituyan e de las técnicas
inductivas basadas en la ley de induccion de Lenz-Faraday. El conocimiento de toda la
fenomenol ogia en torno a esta ley fundamental del Magnetismo se remonta a los albores
de esta ciencia, por lo que han sido muchos los métodos de medida que se han
desarrollado, fundamentados en ella. En este capitulo se describird e magnetometro de
interferencia cuantica o SQUID (Superconducting Quantum Interference Device). S
bien la medida de imanacion que & magnetometro SQUID hace se basa en la
fenomenologia de la superconductividad, el método de deteccién también es inductivo
en el sentido convencional anteriormente mencionado.

Otro grupo de técnicas de caracterizacion que ha surgido con e desarrollo de
sistemas Opticos de precision como laseres, cdmaras CCD o foto-detectores, y que es
muy Util en el estudio de materiales en forma de pelicula delgada, es €l de las técnicas
magnetodpticas basadas en el efecto Kerr. Se describird més adelante esta técnica
aplicada a la medida de ciclos de histéresis.

Por dltimo se describe aqui una técnica de gran utilidad para la determinacion de

procesos de imanacion: la medida de magnetorresistencia anisotropa.
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2.3.1. Técnicasinductivas. el magnetometro SQUID

El magnetémetro SQUID (Superconducting Quantum Interference Device) es un
dispositivo de medida muy comin hoy en dia en los laboratorios de Magnetismo y que
esté basado en la tecnologia de uniones tipo Josephson en anillos superconductores. La
precision en la medida de laimanacion, en torno a 10’ emu, lo hace de especial utilidad

para el estudio del magnetismo en materiales en forma de pelicula delgada.

2.3.1.1 Fundamentosde SQUID

El elemento principa que constituye este magnetémetro [8] es un anillo
superconductor cerrado mediante una union Josephson. Se detallan a continuacion

algunos conceptos referidos a este elemento.

a) Anillo super conductor

Un material superconductor es aquel que es capaz de conducir laelectricidad sin
resistencia, es decir, sin disipacién de energia y gque expulsa las lineas de campo
magnético de su interior. Los supercondutores estan caracterizados por un diagrama de
fases tridimensional, como el mostrado en la figura 2.3.1, que determina tres parametros
criticos: la temperatura T, la corriente - y & campo Hc [9]. Para vaores de la
temperatura, la corriente, 0 e campo externo superiores a los criticos, el naterial no se
comporta como superconductor, y por tanto, presenta resistenciay permite la entrada de
lineas de campo magnético en su interior.

S se construye un anillo con un material superconductor se encuentra un
interesante efecto que consiste en la cuantizacion del flujo magnético en su interior [10].
Supongamos que por encima de la temperatura critica T; se aplica un campo magnético
externo a anillo. Como e material esta en su estado conductor normal, e campo
magnético penetrara en el interior. Si ahora se enfria el sistema por debajo de T, €
material comenzara a generar corrientes de induccién en su superficie para expulsar €

campo en su interior. Estas corrientes, debido a que laresistencia es nula, persistiran
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Figura 2.3.1. Diagrama de fases de un superconductor
indefinidamente aun cuando € campo externo se retire. Asi, en € interior del anillo
quedardn “atrapadas’ algunas lineas de campo, es decir, habr4d un cierto flujo

magnético. La caracteristica fundamental de este flujo es que esta cuantizado en

unidades de flujo magnético Ilamadas fluxones, o fluxoides, de magnitud:

f o= h/2e= 2.07 10> Wb

b) Uniones Josephson

Una union Josephson es un tipo de unién débil que consiste en un material aislante
muy delgado, menor de 10™° cm, que cierra un circuito superconductor, como pueda ser
un anillo. Josephson demostré en 1962 que por efecto tlnel podian atravesar esta union
pares de Cooper de un parte de la union a la otra. Los pares de Cooper son pares de
electrones predichos en la teoriaBSC de superconductividad y que serian el equivalente
a las cuantos elementales que describen otras propiedades de los materiales, como
puedan ser los fonones o los magnones. Hay dos efectos caracteristicos derivados del
efecto Josephson:

Efecto Josephson dc que consiste en la generacion de una corriente continua en un

circuito superconductor cerrado por una unién no polarizada
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Efecto Josephson ac que consiste en la generacién de una corriente aterna de
frecuencia w=2eV/h cuando se aplica un voltge V continuo a la unién, es decir,

cuando se polarizala union.

El principal efecto que tiene la implementacion de una union Josephson en un

circuito superconductor es la reduccion del valor de la corriente critica J.

2.3.1.2 Descripcion del dispositivo

El SQUID utilizado en este trabagjo es un magnetometro tipo RF Quantum Design
modelo MPMS [11]. En este tipo de magnetémetros, €l anillo superconductor contiene
una sola unién Josephson, a diferencia de otros que contienen dos, y esta acoplado
inductivamente a dos circuitos (ver figura 2.3.2). El primer circuito es un circuito LC
gue trabaja en corriente alterna en régimen cercano a su frecuencia de resonancia. La
misiéon de este circuito acoplado, o circuito tangue, es mantener permanentemente al
anillo, mediante la amplitud de corriente RF adecuada, en un estado de transicion
superconductor-conductor. De esta manera la impedancia del circuito RF cambia
periédicamente. El segundo circuito esta constituido por una bobina detectora formada
por cuatro espiras en serie-oposicion donde va emplazada la muestra. Los movimientos
de lamuestra en € interior de estas bobinas generan por induccién un voltaje Lenz en €
circuito que crea un campo en las proximidades del anillo. Este campo adicional, creara
una impedancia adicional en € circuito LC que se registrara mediante una variacion de
voltgje. Este voltaje serd un multiplo de f oy es en Ultimainstancia € que proporciona la

medida de la imanacion de la muestra.
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Circuito
realimentacion

Circuito
RF

Muestra

Bobinas

Detectoras

Figura 2.3.2.Esquema del dispositivo de media SQUID.

El SQUID empleado en este trabgjo dispone de una camara para la muestra en la
gue la temperatura se puede variar en un rango comprendido entre 1.7 K y 400 K. Para
la aplicacion de campo magnético se dispone de unas bobinas superconductoras. El
méximo campo aplicado posible es 5 T y la precision es de aproximadamente 2 10 T.
El equipo dispone, ademés de los portamuestras convencionales, de un portamuestras

especial para medir resistencia por | método de las cuatro puntas.
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2.3.2. Técnicas magneto-opticas. el efecto Kerr

Las ecuaciones de Maxwell de la electrodindmica estudian la propagacion de la
radiacion electromagnética tanto en € vacio como en un medio material. Estas
ecuaciones permiten predecir el comportamiento de los campos electromagnéticos en
interaccion con la materia. Asimismo, hacen posible el conocimiento de las propiedades
electromagnéticas de la materia a través del andlisis de los cambios que produce dicha
interaccion en la radiacion electromagnética. Por tanto las ecuaciones de Maxwell
constituyen wna valiosisma herramienta para € estudio intimo de la materia tanto a
nivel microscdpico como macroscopico. En este sentido, € efecto Kerr magneto-6ptico
proporciona un instrumento para e estudio de un material magnético.

El efecto Kerr magneto-Optico [12] consiste en la ateracidon del estado de
polarizacion de un haz de luz linealmente polarizada incidente en un material magnético
tras su reflexion en la superficie. Dicha alteracion conlleva un cambio de €elipticidad,
(efecto que aparece por e hecho de tratarse de una reflexion en una superficie
dieléctrico-metal), y una cierta rotacion del plano de polarizacion respecto a los del haz
incidente originada por la interaccion entre el campo eléctrico de la radiacién incidente
y la imanacion presente en e material magnético. Dicha rotacién es proporcional al
valor de laimanacion y se expresa mateméticamente mediante el siguiente término de

interaccion [13]:

rotacion ~M x E
[2.5]

donde M es € vector de imanacion del material magnéticoy E (Ex,E ,E;) es € vector
campo eléctrico de la radiacion incidente.

El efecto Kerr es, en principio, observable en cualquier configuraciéon de
imanacion y radiacion incidente. En la préctica se eligen configuraciones sencillas que
simplifican los calculos y la interpretacion de los resultados. Existen basicamente tres
configuraciones para la imanacién (longitudinal, transversa y polar) y dos
polarizaciones posibles (luz s-polarizada y luz p-polarizada), que se describiran a

continuacion.
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Se define e plano de incidencia como e plano formado por € vector k del
campo incidente y la norma a plano de la muestra. La luz incidente, linealmente
polarizada, puede ser s polarizada o p- polarizada, dependiendo de si es perpendicular

a plano de incidencia o paralela a é, respectivamente, como se muestra en la figura
2.3.3.

plano de la muestra

plano de incidencia

Figura 2.3.3 Esquema de | os vectores de polarizacion incidentes en el plano de la muestra

Dependiendo de la orientacion de la imanacion en la muestra se definen las

siguientes configuraciones, esquenetizadas en la figura 2.3.4:

- Longitudinal: la imanacion esté contenida en € plano de la muestra 'y es
paraelaal plano deincidencia

- Transversa: la imanacion esta contenida en € plano de la muestra y es
perpendicular al plano de incidencia.

- Polar: laimanacion es perpendicular a plano de la muestra.

Las condiciones en las que se hen realizado todas las medidas de este trabajo son
configuracion longitudinal y polarizacion s. De este modo se asegura que la rotacion
Kerr medida sea exclusivamente la originada por la interaccion con la componente de la
imanacion longitudinal.

La luz linealmente polarizada reflgfada en una muestra magnética sufre una

alteracion en su estado de polarizacion, que puede ser convenientemente analizada para
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obtener informacion sobre las propiedades magnéticas de dicho material. La existencia
del efecto Kerr en muestras magnéticas, permite tanto la medida de ciclos de histéresis
como la observacién de dominios magnéticos mediante montajes Opticos bastante
sencillos. En los siguientes apartados se describe el montge experimental que se ha

desarrollado en este trabajo.

M ==y >

Fig. 2.3.4 Esquema de las tres configuraciones posibles en un experimento de efecto Kerr:

a) transversal, b) longitudinal c) polar.

2321 Medida de ciclos de histéresispor efecto Kerr

Larotacion Kerr es proporcional a valor de imanacion en el material, por lo que
determinando el angulo de rotacion del plano de polarizacion podemos obtener un valor
proporciona a la imanacion, y variando el campo magnético glicado obtener un ciclo
de histéresis del material. Conviene destacar que, S bien esta técnica no permite
determinar € valor de laimanacion, si es posible obtener ciclos de histéresis de los que
obtener informacion sobre |os procesos de imanacion. La figura 2.3.5 es un esquema del
montaje experimental desarrollado en este trabajo para la medida de ciclos de histéresis.

La fuente de luz (1) es un l&ser de He-Ne de potencia 4 mW y longitud de onda
632 nm. Esta longitud de onda es apropiada para € tipo de muestras que se han medido.
Se trata de peliculas delgadas de no mas de 100 nm de espesor en el caso de las
muestras méas gruesas. Suponiendo que la longitud de penetracion del haz laser en la
muestra es del orden de unalongitud de onda, esto nos aseguraque la luz incidente esta
penetrando en todo € materia y que la informacion obtenida proviene de todo €

espesor de lamuestra. El tamafio ddl “ spot” es de aproximadamente 2 mm de diametro.
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El haz laser atraviesa un polarizador (2) tipo Glan-Thompson que permite elegir
la direccién de polarizacion del haz incidente sobre la muestra. La muestra se sitGa
sobre un porta- muestras (3) giratorio que permite cambiar la orientacion de la muestra
con respecto a campo magnético aplicado. También permite colocar € “spot” en
diferentes regiones de la muestra y realizar un “barrido” en las mismas condiciones de
medida. Mediante las bobinas (4) se aplica el campo magnético en la direccion x (que
llamaremos longitudinal, por ser la misma direccion de imanacion que estamos
analizando con la configuracion Kerr elegida). Estas bobinas crean un campo uniforme
de constante 33 Oe/A. Las bobinas (5) permiten la aplicacion de un campo en la
direccion y, o direccion transversal, de constante 20 Oe/A. Ambos sistemas de
aplicacion de campo magnético son aimentados eléctricamente mediante un
amplificador bipolar KEPCO modelo BOP 50-4M (6) que suministra una corriente

maéximade+ 4 A.

Hx
| @
(4) ""',r “‘\ m |z| [ |I| o
‘ /, Y L XX
&R © (6)

(5)

(7) @ @ )

Pl ) (10)

(11)

ooao
ooo

Figura. 2.3.5 Esquema del montaje experimental parala medida de ciclos de histéresislongitudinalesy

transversales por efecto Kerr.
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El haz reflejado por la muestra pasa por un segundo polarizador (7) que esta
cruzado con respecto a primero con € fin de trabajar en condiciones cercanas a la de
extincién. Finalmente la luz es recogida en un foto-diodo (8) que da un valor de voltgje
proporcional a la intensidad que detecta. Este voltaje, que es alterno debido a la
presencia de un modulador de amplitud (9) colocado detras del primer polarizador, es
leido por un amplificador “lock-in" (10) que transfiere los datos a un ordenador (11)
gue también controla la amplitud del campo aplicado por medio de un software en
lenguge LabView desarrollado especiadmente para este trabagjo. Debido a la
configuracion Kerr escogida, la componente de la imanacion que siempre se mide es la
componente segun e ge x (My), independientemente de la direccion del campo

aplicado. Por tanto, se obtendran:

- cicloslongitudinales Mx-Hx en el caso de aplicar el campo mediante |las bobinas (4)

- ciclos transversales My-Hy en € caso de aplicar el campo mediante las bobinas (5)

Normamente, como se vera en los estudios realizados en esta memoria,
interesara medir las componentes longitudina y transversal de la imanacion para una
misma configuracion de campo aplicado longitudinal. Como mediante e montge
experimental descrito siempre se determina la componente longitudinal a lo largo del
campo aplicado con las bobinas (4), cuando se aplica el campo con las bobinas (5) en
realidad se mide la componente transversal de la imanacion correspondiente a un campo
aplicado formando 90° con la direccién longitudinal. Por ello es preciso relacionar las

medidas de la siguiente manera:

Debido a que la técnica Kerr no proporciona una medida directa de la imanacion
sno un valor de foto-voltaje proporcional a €lla, es preciso normalizar los valores
medidos para poder andizar adecuadamente los resultados. Asi tanto los valores de
foto-voltgje de un ciclo longitudinal como los del correspondiente ciclo trarsversal se

normalizan a valor maximo del ciclo longitudinal correspondiente al estado saturado.
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2.4. Magnetorresistencia anisotr opa

Se define magnetorresistencia como la variacion de la resistencia de un materia
con su estado de imanacion. Todos |os metales manifiestan magnetorresi stencia aunque
es en aquellos que presentan orden magnético en los que e efecto es mayor. En €
niquel, por gemplo, se observa un cambio en la resistencia del 2% cuando pasa del
estado desimanado a estado de saturacion.

La megnetorresistencia depende del angulo formado por la de laimanacién y la
direccion de la corriente en @ interior del material, por lo que recibe generalmente el
nombre de magnetorresistencia anisdtropa 0 AMR (del inglés Anisotropic
Magnetoresistance). La AMR tiene su origen en la interaccion spin-érbita. En un
modelo de un solo ion, las nubes electrénicas que rodean a cada ion en e solido estan
acopladas con  momento magnético atdmico de manera que cuando éstos giran por la
accion de un campo magnético “arrastran” a las orbitas.

La medida de la AMR proporciona informacion sobre el proceso de imanacion

debido a su dependencia angular[14]:

[2.6]

gue relaciona los valores de resistencia en e estado saturado y el estado en que la
imanacion forma un cierto angulo g con la corriente. En el caso de que lainversion de la
imanacion tenga lugar a través de una rotacion pura de la imanacién, la

magnetorresistencia sigue la siguiente ley experimental:

aPRo_ 3R M 0
eRg 26 Rg,gM g

[2.7]
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En el caso en @ que la inversion de la imanacion tenga lugar mediante la
nucleacion de un dominio inverso, dado que la magnetorresistencia no es sensible a
cambios en € sentido de laimanacion, no se observardn cambios en la medida de AMR.

Experimentalmente, la medida de la resistencia se hace mediante é método de
las cuatro puntas. Este método consiste en redlizar cuatro contactos en la superficie de
lamuestra: a través de dos de ellos se hace circular una pequefia corriente conocida (del
orden de 1 mA) y entre los otros dos se mide la diferencia de potencial. Este método
asegura la medida de la resistencia de la muestra (y la resistividad, conociendo la
distancia entre los puntos de contacto) eliminando la contribucion que pudieran tener
los hilos conductores. Normalmente los multimetros comerciales incluyen la opcion
cuatro puntas, como es € caso dg multimetro modelo HP8334 utilizado en los
montajes experimental es de este trabgjo.

En este trabgjo se han llevado a cabo basicamente dos tipos de medidas de
magnetorresistencia: la medida de AMR en funcion de la temperatura 'y la medida de la
MR en funcién del angulo a temperatura ambiente. Para ello se han desarrollado dos

montaj es experimental es diferentes que se describen a continuacion.

2.4.1 Medidade AMR en funcion del angulo atemperatura ambiente

Para esta medida se ha desarrollado un sistema de registro smultaneo de campo
magnético y de la resistencia El montgje experimental disefiado se muestra
esguematicamente en la figura 2.3.6. La aplicacion de campo se lleva a cabo mediante
unas bobinas Helmholtz calibradas, de constante 33 Oe/A, eléctricamente alimentadas
por un amplificador bipolar KEPCO modelo BOP 50-4M que suministra una corriente
méximade £ 4 A. Un multimetro modelo FLUKE 45 conectado en serie con las bobinas
y e amplificador permite determinar la corriente circulante por las bobinas. El
portamuestras giratorio como el descrito en € apartado anterior permite la medida de la
dependencia angular de laAMR, en e plano de la muestra.

Finalmente, la toma de datos se redliza mediante un software en lenguge
LabView, desarrollado explicitamente para este trabajo, que interactlia con € montgje
experimental aplicando el voltaje apropiado a amplificador de corriente y realizando

lectura de los dos multimetros a través de una tarjeta de adquisicion de datos NI-GPIBO.
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A\ 4

Figura. 2.3.6. Esquema del montaje experimental para la medida dela AMR

2.4.2 Medidade AMR en funcion de la temperatura

Para redlizar este tipo de medidas se ha empleado la instalacion del
magnetdmetro SQUID anteriormente descrito, aungue sin hacer uso de la medida de
imanacion. Los contactos eléctricos se hicieron sobre muestras de dimensiones
compatibles con las dimensiones del portamuestras del SQUID.

Laaplicaciéon del campo magnético y de la temperatura es programada mediante
el software del magnetometro. El sistema de registro de datos de magnetorresistencia es
el mismo que & empleado para la medida de la AMR en funcion dd angulo. En este
caso el sistema registra a una velocidad de 0.2 datos/seg, adecuada a los tiempos de
operacion del magnetdmetro SQUID. Ambos sistemas son previamente sincronizados
de manera que tras la medida es posible obtener los datos temporalmente

correlacionados de AMR, campo y temperatura.
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Caracterizacion estructur al de muestras

Las caracteristicas estructurales de los sistemas magnéticos en general, suelen
tener una gran repercusion en sus propiedades magnéticas. En el caso de los sistemas
con anisotropia de canje, debido a caracter interfacial de esta interaccién, la influencia
de las propiedades estructurales de laintercara de contacto entre fases FM y AF y lasde
las propias fases, es enorme. En concreto, algunas de |as caracteristicas estructurales de
lafase AF, como puedan ser la textura cristalinay el tamafio de grano, desempefian un
papel decisivo en larespuesta magnética de lafase FM [1].

Son numerosos los trabagjos realizados sobre la influencia que la estructura
cristalina tiene en la anisotropia de canje. Entre ellos se encuentran los estudios de
Berkowitz et al. [2] en sistemas policristalinos, en 1os que se comprueba que es posible
controlar la magnitud del campo de canje mediante la modificacion de la
microestructura cristalina de los granos AF. Nikitenko et a. [3] han estudiado la
influencia que la presencia de defectos en muestras monocristalinas NiFe/NiO tiene en
el mecanismo de inversién de la imanacion en bicapas FM/AF acopladas en canje. Los
trabajos de |. K. Schuller et a. [4] realizados en peliculas policristalinas de Fe crecidas
sobre (110) MnF, estudian la asimetria de los ciclos de histéresis en relacién con la
microestructura del MnF,. R. P. Michel et al. [5] han hecho un estudio comparativo de
sistemas monocristalinos y policristalinos con anisotropia de canje, encontrando
importantes diferencias en las propiedades de anisotropia de canje.

Los sistemas magnéticos estudiados en esta memoria son peliculas delgadas
nanocristalinas fabricadas, expresamente para este estudio, mediante la técnica de
pulverizacion catddica descrita en el capitulo 2. Todas las muestras se han fabricado en
lainstalacion de sputtering existente en el Instituto de Magnetismo Aplicado.

En este capitulo se detallaran primeramente las condiciones de fabricacion de los
materiales constituyentes de las muestras. A continuacion se describirdn los resultados

de su caracterizacion estructural.
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Las técnicas empleadas para tal fin son la Difraccién de Rayos X o XRD (del
inglés X Ray Diffractometry) y la Microscopia Electronica de Transmision o TEM (del
inglés Transmission Electron Microscopy).

Las muestras fabricadas se pueden clasificar en tres grupos atendiendo a su
nimero de capas. capas individuales, bicapas y pentacapas. Las capas individuales
son metales ferromagnéticos y 6xidos antiferromagnéticos que se fabricaron como
muestras de control. Sobre estas muestras se ha hecho € estudio del ritmo de
crecimiento de cada material asi como la caracterizacion estructural mediante XDR 'y
TEM. Las propiedades estructurales encontradas en las capas individuales son
atribuibles a cada una de las capas constituyentes de las bicapas y pentacapas cuando
son fabricadas en las mismas condiciones. Las bicapas estan constituidas por una capa
de material ferromagnético (FM) y otra de material antiferromagnético (AF). Las

pentacapas estan formadas por dos bicapas FM/AF separadas por una capa de cobre.
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3.1 Fabricacion de muestras

Las muestras fueron depositadas sobre sustratos de vidrio. Se han utilizado
basicamente dos tipos de material atendiendo a su comportamiento magnético: metales
ferromagnéticos y dxidos antiferromagnéticos. A continuacion se describen cada uno de

ellos asi como |as condiciones de sputtering bajo las que se han depositado.

METALESFERROMAGNETICOS

- NigFexp o0 Permalloy (nombre comercial de la aleacion) depositado
mediante sputtering magnetrén RF. El blanco a partir del cual se deposito la
aleacion es un blanco compuesto .

- Ni, depositado mediante sputtering magnetron RF a partir de un blanco

comercial de pureza 99.9%

OXIDOSANTIFERROMAGNETICOS

- NisgOsp Este material se deposité mediante sputtering magnetrén RF a partir
de una pastilla preparada mediante prensado del material en polvo con la
composicion indicada. Las condiciones de sputtering de este éxido son las

mismas que las de la deposicion de los metal es ferromagnéticos.

- Ni-O, Co-O y Co-Ni-O Estos oxidos fueron fabricados mediante la técnica
conocida como sputtering reactivo, citada en el capitulo 2, a partir de

blancos comercialesde Co y Ni

La tabla 3.1 contiene las condiciones de sputtering en las que se ha fabricado
cada material. Se indican en ellala presion inicia de la camara de vacio P, la presiéon
de oxigeno molecular Po, en e caso de sputtering reactivo, la presién de argon

introducida Par (en €l caso de sputtering reactivo se indica la presién sobre Po, 0

“La composicién de las peliculas obtenidas a partir de este blanco ha sido medida mediante EDS
(Espectroscopia de Dispersion de Electrones) en el SEM del Centro de Microscopia Electronica “Luis
Bru” delaUCM.
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sobrepresion), latemperatura T de la cAmara, €l voltgje V entere placas y la potencia P

suministrada por la fuente de alimentacion.

Material Pin (mbar) | Po, (mbar) Par (mbar) TC) | V(V) P(W)
NigoF €20, Ni,
o 107 i 5x 103 28 | 280 | 300
NisoOso
Ni-O, Co-0, ; 3 Sobrepresion:
10 2x10 3 28 280 300
Co-Ni-O 5x10

Tabla 3.1 Condiciones de fabricacién de los material es depositados.

El material utilizado como substrato de los materiales depositados es € vidrio.

Este material amorfo se escogio para evitar € crecimiento preferencial que se produce

sobre otro tipo de sustratos cristalinos como €l silicio. En este caso se trataba de inducir

el crecimiento nanocristalino de los materiadles tanto ferromagnéticos como

antiferromagnéticos. Asi se emplearon laminas comerciales de vidrio de espesores 1

mm y 150 mm. La Tabla 3.2 compila la nomenclatura y caracteristicas de todas las
muestras fabricadas.

Nombre Estructura y composicion Substrato
PY1* NigoFex (20 nm)
PY2* NigoFexo (40 nm)
COO01 Co-0 (20 nm)
COO2 | Co-O (40 nm) o
CONIOL |Co-Ni-O (10 nm) Vidrio 1 mm
CONIO2 | Co-Ni-O (20 nm)
CONIO3 | Co-Ni-O (40 nm)
- Capas  NIOBO | NisgOso (10 nm)
individuales 'Nj0240 | NisOso (70 nm)
NIO1 Ni-O (100 nm)
NIO2 Ni-O (20 nm)
NIO3 Ni-O (40 nm) o
NI Ni (40 nm) Vi drer?n150
NI2* Ni (20 nm)
NI3* Ni (200 nm)
NI4* Ni (40 nm)
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Nombre Estructura'y composicién Substrato
PYC1* | NigFex (20 nm)/ Co-O (20 nm)
PYC2 Co-0 (20 nm)/ NigoFexo (20 nm)
PYC3 Co-O (20 nm)/ NigoFex (40 nm)
PYC4* | NigFey (20 nm)/ Co-O (20 nm)
PYC5* NigoFexo (40 nm)/ Co-O (20 nm)
PYCN1* | Co-Ni-O (20 nm)/ NigoFexo (20 nm) Vidrio 1 mm
Bicapas PYCN2* | Co-Ni-O (20 nm)/ NigoFexo (40 nm)
PYCN3* | NigFex (20 nm)/ Co-Ni-O (20 nm)
PYCN4* | NigoFe (40 nm)/ Co-Ni-O (20 nm)
NIOPY2* | NigoFexo (20 nm)/ NisoOsp (40 nm)
NIOPY4* | NigoFexo (40 nm)/ NisoOso (40 nm)
NIONIT* | Ni (40 nm)/Ni-O (20 nm) .
NIONIZ* | Ni (40 nm)/Ni-O (40 nm) Vidrio 150mm
ST1-1 Co-Ni-O (20 nm)/ NigoFexo (40 nm)/Cu(1,5
nm)/ NigoFexo (40 nm)/ Co-O (20 nm)
ST1-2 Co-Ni-O (20 nm)/ NigoFex (40 nm)/Cu(3 nm)/
NigoFexo (40 nm)/ Co-O (20 nm)
ST1-3 | Co-Ni-O (20 nm)/ NigoFex (40 nm)/Cu(4,5
nm)/ NigoFezo (40 nm)/ Co-O (20 nm)
ST1-4 Co-Ni-O (20 nm)/ NigoFex (40 nm)/Cu(6 nm)/
NigoFexo (40 nm)/ Co-O (20 nm)
ST1-5 | Co-Ni-O (20 nm)/ NigoFex (40 nm)/Cu(7,5
nm)/ NigoFe&y (40 nm)/ Co-O (20 nm) .
PeNtacapas w1 [Ni-O (20 nm)/ NigsFex (20 nm)/Cu(L,5 nmy | Vo L mm
NigoFexo (20 nm)/ Co-O (20 nm)
ST2-2 Ni-O (20 nm)/ NigoFex (20 nm)/Cu(3 nm)/
NigoFexo (20 nm)/ Co-O (20 nm)
ST2-3 | Ni-O (20 nm)/ NigoFex (20 nm)/Cu(4,5 nm)/
NigoFexo (20 nm)/ Co-O (20 nm)
ST2-4 Ni-O (20 nm)/ NigoFex (20 nm)/Cu(6 nm)/
NigoFexo (20 nm)/ Co-O (20 nm)
ST2-5 Ni-O (20 nm)/ NigoFex (20 nm)/Cu(7,5 nm)/
NigoFexo (20 nm)/ Co-O (20 nm)

Tabla 3.2 Nomenclatura y caracteristicas de las muestras fabricadas. Se sefialan en color amarillo

aquellas que seran estudiadas en esta memoria.

*) Todas estas muestras fueron recubiertas por una capa de Cu de unos 1,5 nm de

espesor para evitar la oxidacion de los metales cuando se extraen de la cdmara de vacio.
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3.2 Caracterizacion estructural mediante XRD

3.2.1 Determinacion del espesor

El control del espesor de material depositado se obtiene mediante €
conocimiento del rendimiento o ritmo de crecimiento (r) del blanco pulverizado en las
condiciones de sputtering prefijadas. Para calcular r se fabricaron muestras de
calibracién, que son capas individuales del material que se va a estudiar, con distintos
tiempos de deposicion. Estas capas individuales se analizan mediante Difraccion de
Rayos X abajo angulo.

En la figura 3.2.1 se muestra como gemplo un diagrama de difraccién a bajo
angulo de una de las capas individuales de calibracion. A partir del mismo se calculan
los valores del espesor correspondiente a los distintos 6rdenes de difraccion, d;, dp, ds,

etc, mediante laley de Bragg.

d —— NIO60L_B

100000

10000 5

log |

1000 +

100 5

Q)

Figura 3.2.1 Diagrama de difraccion de rayos X en escala logaritmica a bajo angulo correspondiente a
una muestra de calibracion de Ni-O

72



Capitulo 3. Caracterizacion estructural de muestras

Para cada orden de difraccion se calcula el siguiente valor:

senQ,, =1 /2dh,

[3.1]
donde | = 1.5409 A es la longitud de onda de emisién del difractémetro empleado.
Estos valores se gjustan a unarecta, de cuya pendiente se obtiene el espesor de material
realmente depositado para cada tiempo de deposicion. Finamente, se calcula el valor
medio para todos los tiempos de deposicion, que es € rendimiento r. En latabla 3.2 se

dan los valores calculados de esta manera para todos |os material es depositados:

Material NigoFezo Ni Co-O Ni-O Ni50050 Co-Ni-O

r (Als) 0.9 0.7 0.3 0.3 0.05 0.4

Tabla 3.2 Ritmo de crecimiento,r , de los materiales fabricados determinados a partir de muestras de
calibracion.

3.2.2 Determinacion del tamaro de grano

La primera estimacion del tamafio medio de los cristales previa a estudio que se
ha realizado con el TEM, se hizo mediante Difraccion de rayos X a alto angulo en las
capas individuales. Se ha supuesto e mismo tamafio de grano cuando se depositan los
MisMos espesores en las bicapas y las pentacapas, bagjo las mismas condiciones de
sputtering. Mediante esta técnica, no tan potente como la difraccion de electrones, se
estimaladimension de los cristales en ladireccion transversal a plano de la pelicula.

En la figura 3.2.2 se representa un detalle del diagrama de difraccién de la
muestra COO01 (ver tabla 3.1) correspondiente a Unico pico de intensidad que aparece
en el diagrama. Este hecho se da en todas las muestras estudiadas y es un indicio de una
muy baja cristalinidad en las mismas. En algunos casos los picos estan tan poco
definidos que sblo se ha podido establecer una estimacion de la cota superior del tamafio

de grano dentro de laresolucion de la técnica.
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600 —

550

500

450

Intensidad (u. a.)

400

350

40 41 42 43 44 45 46
2q (°)

Figura 3.2.2. Pico del diagrama de difraccion derayos X a alto angulo correspondiente a la muestra
CO01.

El tamafio de grano, t se calcula a partir de la formula de Scherrer (ver capitulo

2) cuya expresion es.

_ 09
~ D(29)cosg
[3.2]
donde D es la anchura del pico a mitad de aturay q es la posicion angular del méximo
de difraccién.

Asi se han calculado, y en algunos casos tan solo estimado, los valores del
tamario transversal medio de los cristales para cada material en muestras de espesores
20 nmy 40 nm. Los resultados, en la tabla 3.3, muestran en todos |os casos dimensiones
en € rango de los nandmetros, siendo mayores los cristalitos en el caso de los metales.
Paralos 6xidos en las muestras de 20 nm tan solo se puede afirmar que el tamafio medio
de grano es menor que 5 nm. Las dimensiones son siempre mayores en el caso de

muestras de espesor 40 nm.
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espesor 20 nm espesor 40 nm
NigoFex 37nm 60 nm
Ni 15 nm 30 nm
Co-O <5nm 18 nm
Ni-O <5nm 40 nm
Ni5oOs9 <5nm <5nmm

Tabla 3.3 Tamafio de grano medio de los materiales fabricados para dos espesores diferentes.

Estos resultados son la primera manifestacion del caracter nanocristalino de los
sistemas estudiados que tanta repercusion va a tener en las propiedades magnéticas
como se vera a lo largo de los préximos capitulos. Ademés el hecho de que e tamafio
de los cristales aumente con el espesor de la capa crecida indica en casi todos |os casos
un crecimiento columnar de los cristales. Los valores aqui obtenidos se compararan con

los que proporcione el estudio realizado por microscopia electrénica de transmision.

3.3 Caracterizacion estructural mediante TEM

El carécter nanocristalino de las muestras fabricadas se manifiesta de manera
relevante en los resultados que se presentan en esta memoria. En este aspecto, €l
conocimiento de la nanoestructura y, en particular, del tamaiio medio de los
nanocristales, ha sido decisivo en la interpretacion de algunos de los resultados mas
importantes. Es especialmente interesante la observacion de la frontera de grano las
capas antiferromagnéticas. La diferencia estructural entre frontera e interior de grano
que se da en estos Oxidos nanocristalinos tiene consecuencias interesantisimas en el
magnetismo de los sistemas estudiados, que se reflgjan a escala macroscopica. Por todo
ello ha sido fundamental el uso del microscopio electrénico de transmisién

El estudio estructura mediante microscopia de transmisién de las muestras de
este trabajo esta basado en la obtencién de imagenes. Existen esencialmente dos modos
de operacion en el TEM: e que permite obtener unaimagen de contraste y €l que ofrece
un patrén de difraccion. Este segundo modo solo se ha utilizado de forma funcional para

seleccionar imagenes en campo claro o imégenes de campo oscuro.
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Se han hecho dos tipos de estudio en las muestras segun fueran éstas capas
individuales o bicapas. Asi, |as capas individuales se han preparado para su observacion
en el plano, segun el método descrito en el capitulo 2. La observacion en € plano ha
permitido estimar la distribucién de tamafios de grano asi como su forma, aspecto y
disposicion en las direcciones que definen e plano de la muestra. Este plano es
especialmente importante en |os sistemas estudiados en este trabajo ya que se trata de
sistemas en interaccion a través de la superficie de contacto entre las capas FM/AF. Por
ello, se ha considerado fundamental el estudio particular de las capas individuales.

La observacion en seccion transversal se ha realizado en muestras FM/AF. En
este caso este método permite la observacion de las intercaras, el andlisis del tipo de
crecimiento cristalino dentro de una capa y de una capa sobre otra, asi como la
determinacion del tamafio de grano en la direccion normal a plano de las muestras.

Estos resultados se compararan con los obtenidos por difraccion de rayos X.

3.3.1 Oxido decobalto

El primero de los éxidos antiferromagnéticos estudiados es un oxido de cobalto
fabricado por sputtering reactivo. Lafigura 3.3.1 corresponde a una imagen de contraste
en campo claro de una zona delgada de la muestra de éxido de cobalto CO01 (ver tabla
3.1). Esta imagen exhibe una estructura constituida por granos nanométricos con
simetria cuasi-esférica, con una distribucion homogénea de orientaciones que se deduce

de una distribucion homogénea de contrates sobre laimagen.
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Figura 3.3.1 Imagen TEM de contraste en campo claro de una muestra de Co-O La imagen est&4
ligeramente fuera de foco para realzar el contraste de fase en las fronteras de grano

El aspecto mas importante que cabe destacar en esta imagen es la diferencia de
contraste que se observa en los limites que separan un cristalito de otro, es decir, la
frontera de grano aparece perfectamente definida drededor de cada uno de los granos.
Se ha estimado sobre esta imagen un tamaiio medio de las fronteras de unos 0,5 nm.
Esta imagen esta ligeramente fuera de foco, 1o que realza e contraste de fase entre la
frontera de grano y el grano. El contraste de fase es sensible a variaciones estructurales
de dimensiones atdbmicas en la muestra, por 1o que se deduce de la imagen que existe
una cierta diferencia estructural o composiciona entre la frontera de grano y € grano.
Este primer resultado es, como se veraen el siguiente capitulo, de gran importancia para
lainterpretacion de algunos resultados magnéticos.

Sobre la misma zona de la muestra se tomé una imagen de contraste en campo
oscuro que aparece en la figura 3.3.2. Esta imagen permite observar mejor la forma de
los cristalitos y determinar con mayor precision su tamario aunque en ella no se observa

lafrontera de grano.
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Figura 3.3.2 Imagen TEM de contraste en campo oscuro de una muestra de Co-O.

Sobre estaimagen se ha hecho un andlisis de la distribucién de tamafios de grano
mediante la medida de los didmetros de N granos, elegidos aleatoriamente para €l
estudio del tamafio de grano. Los resultados se han gustado a una distribucién log-
normal de tamafios de grano. Este tipo de distribucion es frecuentemente encontrada en
muestras policristalinas fabricadas mediante sputtering[ 6]

La figura 3.3.3 muestra los resultados del estudio de tamafios de grano en un
histograma sobre el que se ha representado |a curva resultante del gjuste numérico a una

expresion de laforma:

A [ing T
y=Yo+t——=—e =
° \2psD
[3.3]
L os paréametros resultantes del ajuste numérico son:
Yo=2%1 s=19+03
Do=3,7£0.1nm A=70%£1.0nm
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R Co-0
log-normal

Y =

— T T T T T e e e T
i1 2 3 4 5 6 7 8 9 10 11 12

D(nm)

Figura 3.3.3. Distribucion de tamafios de grano presente en la muestra de Co-O. Sobre el histograma se
ha representado |a distribucion log-normal a la que se ajustan los datos experimental es.

3.3.2 Oxido de niquel

El segundo de los Oxidos estudiados, un 6xido de niquel obtenido por sputtering
a partir de una pastilla con composicion nominal NisyOsp, también presenta una
estructura de granos cuasi-esféricos de dimensiones nanométricas con una distribucién
uniforme de orientaciones .

En la figura 3.3.4 se observa una imagen en campo claro, ligeramente fuera de
foco de una zona delgada de la muestra N10240 (ver tabla 3.1), en la que de nuevo hay
un gran contraste entre las zonas correspondientes al borde de grano y las
correspondientes a interior de grano. El tamafio medio de frontera est4 de nuevo en

torno a0,5 nm.
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50.00 nm

Figura 3.3.4 Imagen TEM de contraste en campo claro de una muestra de Ni-O La imagen esta
ligeramente fuera de foco para realzar el contraste de fase en las fronteras de grano

Figura 3.3.5 Imagen TEM de contraste en campo oscuro de una muestra de Ni-O
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El estudio de la distribucion de tamafios de grano se ha hecho sobre una imagen
en campo oscuro obtenida sobre la misma zona de la muestra (ver figura 3.3.5). De
nuevo se gjustan los datos a una distribucion log-nomal de la forma de la ecuacion [3.3]

con los siguientes parametros de gjuste:

Vo= 21 s=21+04
Dg=50+ 0,4nm A=50 +1,0nm

En lafigura 3.3.6 se han representado en un histograma |os datos experimental es

y sobre ellos la curva correspondiente al gjuste numeérico.

R Ni-O no reactivo
log-normal

]

2 4 6 8 10 12 14 16 18

D(nm)

Figura 3.3.6. Distribucién de tamarios de grano en la muestra de Ni-O. Sobre €l histograma se ha
representado la distribucion log-normal a la que se ajustan los datos experimentales.
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3.3.3 Bicapa NiggFey, / Co-O

La figura 3.3.7 corresponde a una imagen en campo claro de la muestra PY C4
(ver tabla 3.1). En esta imagen en seccién transversal se distinguen perfectamente los
dos materiales depositados que quedan claramente definidos por la intercara que los
delimita. La definicion de dichaintercara ha sido confirmada por microandlisis de rayos

X'y andlisis de microdifraccion realizados sobre diferentes zonas de la muestra.

50.00 nm

Figura 3.3.7 Imagen TEM de contraste en campo claro de la bicapa NigsFe, / Co-O en seccidn
transversal.

La capa inferior en la figura 3.3.7 corresponde a 6xido de cobalto depositado
sobre € sustrato de vidrio. El Co-O de nuevo exhibe una distribucion uniforme de
granos nanométricos de geometria cuasi-esférica, confirmando |os resultados anteriores.
Esta capa tiene un espesor medio de 29 nm medido sobre la imagen que esta en
concordancia con €l calculado mediante la técnica de difraccion de rayos X. Las
dimensiones transversales de |os granos de nuevo presentan un valor medio en torno a4
nm. Este valor confirma € estudio que se hizo previamente mediante difraccion de
rayos X (ver apartado 3.2) en e que, con la resoluciéon de la técnica, se obtenia un
tamarnio lateral medio de grano menor de 5 nm (ver tabla 3.3).

La capa superior corresponde al Permalloy con un espesor medio, de 22 nm,
medido sobre laimagen, de nuevo en concordancia con el calculado por medio de ? (~
20 nm) ligeramente menor. La estructura que presenta el Permalloy es completamente
diferente a la del Oxido: se trata de una estructura de crecimiento columnar de granos
con un tamano lateral medio de 14,2 nm. Estos cristalitos crecen sobre el Oxido de
cobalto no epitaxialmente y en algunos casos tienen la altura del espesor de la capa (~

20 nm). Mediante XDR esta dimensién se estimaba un poco mayor.
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Laimagen en campo oscuro (figura 3.3.8) permite observar con mas claridad la
formay distribucion de granos en la muestray sobre ella se han medido |as dimensiones
de éstos.

50.00 nm g

Figura 3.3.8. Imagen TEM de contraste en campo oscuro de la bicapa NigyFe, / Co-O en seccion
transversal.
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3.34  Bicapa NiggFey / Ni-O

La segunda de las bicapas AF/FM estudiadas es la correspondiente a la muestra
NIOPY 2 (ver tabla 3.1). La figura 3.3.9 muestra una imagen en campo claro de esta
muestra. Esta imagen no es tan nitida como la correspondiente a la otra bicapa (figura
3.3.7) y presenta un aspecto “desenfocado”. Esto es debido a la presencia en la muestra
de un materia dieléctrico como el vidrio del sustrato. Durante la iluminacién de la
muestra la superficie del vidrio se carga el ectrostéticamente creandose una distribucion
de cargas que se desplazan dentro del propio campo eléctrico del haz electrénico. Asi
durante la toma de una imagen resultaba practicamente imposible mantener fija la
muestra ni siquiera durante €l tiempo de exposicion. Este hecho dificulté en muchas
ocasiones €l trabajo de microscopia aunque finalmente se obtuvieron imagenes con
suficiente definicion como para observar las intercaras y poder medir las dimensiones

de los cristalitos asi como |os espesores de | as capas.

= Ni-O

50.00 nm

Figura 3.3.9 Imagen TEM de contraste en campo claro de la bicapa NigyFex, / Ni-O en seccién
transversal.
L os espesores medidos sobre la imagen son de 30 nm para € Oxido de niquel y
20 nm para el Permalloy, valores coincidentes con los que se estimaron a partir del
ritmo de crecimiento de los dos materiales. En lafigura 3.3.9 se observan las diferencias
estructurales que existen entre €l 6xido de niquel y el Permalloy. El 6xido presenta una
distribucion de granos nanométricos de geometria cuasi-esférica, como se observaba ya
en las imégenes en € plano de la capa individual de Ni-O (figuras 3.3.4 y 3.3.5). El
tamano medio transversal, 4,7 nm, medido sobre laimagen en campo oscuro (ver figura

3.3.10) esta de nuevo en concordancia con el estimado por difraccion de rayos X.
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La capa de Permalloy presenta crecimiento columnar y se ha calculado un
tamano medio lateral de 13, 5 nm, valor cercano a encontrado para el Permalloy en la
otra bicapa.

Figura 3.3.10 Imagen TEM de contraste en campo oscuro de la bicapa NiggFex, / Ni-O en seccidn
transversal.
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3.4 Conclusiones

Los materiales ferromagnéticos estudiados presentan todos estructura
nanocristalina. El andlisis mediante XRD revela valores de las dimensiones
transversales de los granos en torno a unas pocas decenas de nandémetros
(aproximadamente en torno al valor del espesor de las capas). Las iméagenes
TEM en seccion transversal de las bicapas revelan un crecimiento columnar de
los granos y confirman las dimensiones estimadas por XRD.

Los Oxidos antiferromagnéticos exhiben un marcado caracter nanocristalino.
Mediante el andlisis por XRD se estimé inicialmente un tamafio transversal
medio de grano inferior a 5 nm, dentro de la resolucién de la técnica. Las
iméagenes TEM muestran una distribucién homogénea de granos cuasi-esféricos
con tamarios distribuidos segin una ley de distribucién log-normal centrada en

torno a5 nm.y 4 nm en Co-O y Ni-O, respectivamente.

Lafrontera de grano en los oxidos, estimada a partir de las imagenes TEM en
torno a un valor medido de 0,5 nm, exhibe una gran diferencia de contraste de
fase respecto a interior de los granos. Esto pone en evidencia una diferencia
estructural 0 composicional entre frontera e interior en cada cristalito

antiferromagnético.
Las imagenes TEM de las bicapas muestran que no existe un crecimiento

estructural de los metales ferromagnéticos sobre los Oxidos. Las intercaras

aparecen muy definidas con una rugosidad menor de 3 nm.
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Capitulo 4

Anisotropia de canjey estructura nanocristalina

Este capitulo esta dedicado al estudio de la influencia que la estructura tiene en
las propiedades de anisotropia de canje en sistemas nanocristalinos ferromagnético-
antiferromagnético (FM-AF) en forma de pelicula delgada. Los sistemas que aqui se
estudia fueron caracterizados estructuralmente en detalle en el capitulo 3, en el que se
determinaron tamafios de grano medios de 14 nm, en el caso de los metales FM, y en
torno a 4 nm en € caso de los 6xidos AF, en los que se diferencia claramente una
frontera de grano de unos 0,5 nm de espesor.

El punto de partida del trabajo que agui se presenta son |os resultados de algunos
de los trabgjos de anisotropia de canje en sistemas policristalinos [1-3] que se
mencionaron en la introduccion de esta memoria. En dichos estudios se relaciona
directamente el campo de canje H: con e momento descompensado interfacial de los
granos AF. En & modelo propuesto por Berkowitz [1] la magnitud de He es
directamente proporcional a momento descompensado por unidad de superficie.
Ademas, los calculos muestran que dicho momento descompensado es inversamente
proporcional a tamafio de grano AF. Estas predicciones son confirmadas
experimentalmente mediante la medida de la termorremanencia en peliculas delgadas de
Co-0[2] y en otros estudios realizados sobre |la modificacion de He mediante el control
del tamariio de grano AF [3].

Cabe aqui preguntarse cudl es el origen de la descompensacion de momento en
un antiferromagnético policristalino. Para responder a esta pregunta se pondrd un
sencillo gemplo. Considérese una cadena lineld de N espines dispuestos

antiferromagnéticamente, tal y como se muestra en la siguiente figura:

HHEHHET

1, 2, 3, 4.. N
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El momento por unidad de longitud de esta cadena vendra dado por la siguiente
expresion:

21

M =

Si la cadena es de longitud infinita es evidente que no existe momento neto por
unidad de longitud puesto que:

3¢

M, =lim-——®0

N®¥ N

Por el contrario, s se corta la cadena de manera que su longitud sea finita (cristal
unidimensional finito) hay una cierta probabilidad de que exista momento neto por

unidad de longitud, ya que:

Os N espar

N .
acy =
i=1
-1s N esimpar

Este gemplo aunque muy sencillo, pone de manifiesto que la existencia de
momento descompensado, en un cristal antiferromagnético esta inequivocamente
vinculada a la finitud de su tamafio. En sistemas reales como los estudiados por
Berkowitz [3], se demuestra ademés que el momento descompensado es inversamente
proporciordl a tamafio medio de grano y que, por tanto, es posible aumentar la
magnitud del campo de canje reduciendo el tamafio de grano de los cristales AF.

Las dimensiones tipicas de los sistemas aqui estudiados, como son el espesor de
las capas y € tamafio medio de los granos cristalinos, se encuentran en € rango de los
nandémetros. Este rango dimensional constituye uno de los focos de mayor atencion de
la Ciencia de Materiales actual. Dentro del Magnetismo nos encontramos con que |o
nanométrico es € ambito del orden magnético. Las distancias a las que se transmite la
interaccién de canje en materiales como por g emplo e hierro, €l niquel o el cobalto son
de algunos nandmetros. Por otra parte, el nimero de atomos situados en la frontera de

un cristal nanométrico constituye en torno al 20-30% del total de &omos. Por tanto
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también cabe esperar de estos sistemas interesantes propiedades macroscopicas
derivadas de la importancia que cobra la frontera grano en este rango dimensional.

Por todo dllo, es evidente € interés que suscita e estudio de la anisotropia de
canje en sistemas con tamafios de grano reducidos. En este capitulo se han estudiado
dos sistemas FM/AF diferentes. Ambos tienen como material ferromagnético una capa
de 20 nm de Permalloy y distintos Oxidos antiferromagnéticos: 6xido de cobalto y éxido
de niquel. Estos sistemas tienen la siguiente nomenclatura, composicion y estructura
(ver tabla 3.1):

PYC4 NigoFex (20 nm) / Co-O (20 nm)

NIOPY2 NigoFex (20 nm) / NO (40 nm)

El estudio de la anisotropia de canje se ha centrado principalmente en el andlisis
de la evolucién térmica de los ciclos de histéresis. La primera parte del capitulo esta
dedicada a la dependencia térmica del campo coercitivo y del campo de canje en ambos
sistemas, una vez inducida la anisotropia mediante enfriamiento con campo y
eliminados los efectos ligados a estados metaestables. En la segunda parte del capitulo
se estudian en los mismos sistemas |los efectos de entrenamiento y su evolucion con la

temperatura.
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4.1 Evolucion térmicade ciclodehistéresis

El estudio de la evolucion térmica de las propiedades magnéticas en un sistema
magnético es siempre de gran importancia para su caracterizacion. En € caso de un
sistema FM/AF con anisotropia de canje este estudio permite conocer €l rango térmico
en la que dicha interaccion inducida esta presente y determinar la temperatura de orden
del material antiferromagnético.

Las medidas de ciclos de histéresis que aqui se presentan se han efectuado en €
magnetémetro SQUID descrito en € capitulo 2 sobre muestras de un tamafio
aproximado de 0.2 cn. Las muestras se colocan en el porta-muestras de manera que su
direccién de facil imanacion sea paradlela a campo que aplica el solencide
superconductor.

Se ha estudiado la evolucion térmica del campo coercitivo H y € campo de
anisotropia He, determinados a partir del ciclo de histéresis y que s definen segun las

siguientes expresiones:

H, - H,
H = dr iz 1
o =TI (1)
HE:Hdr;Hiz (2)

donde H; y Hy son los valores de corte del ciclo de histéresis con el e M = 0 tales que
Hiz < Hdr-
A continuacion se describe e procedimiento experimental que se ha llevado a

cabo para las medidas de ciclos de histéresis.

ladireccion de facil imanacion se determind previamente mediante magnetometria de efecto Kerr a

temperatura ambiente, através de lamedida de ciclos de histéresis en funcién del &ngulo.
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Pr ocedimiento experimental

Con € fin de inducir anisotropia de canje en una direccién particular, se someti6 a
las muestras a un proceso de enfriamiento con campo que se describe a continuacion y

gue se encuentra esquematizado en el diagrama4.1.

1. Temperaturainicial

La temperaturainicial del proceso es siempre superior a la temperatura de blogueo
del 6xido antiferromagnético correspondiente. A priori, se tiene unaidea aproximada de
esta temperatura: 260 K parael Co-Oy 450 K para el Ni-O [4]. La propia medida de la
dependencia térmica de H; y He proporcionard € valor experimental de dichas
temperaturas para |os 0xidos fabricados.
2. Aplicacion de un campo de enfriamiento Hens

El enfriamiento de las muestras se ha llevado a cabo en todos |os casos en presencia
de un campo Hen = + 1000 Oe, donde € signo + se refiere ala direccion positiva de
campos en las curvas de imanacion.
3. Temperaturafinal

Latemperaturafinal del proceso de enfriamiento es en todos los casos 50 K.

4. Entrenamiento de la muestra

Con objeto de eliminar €l efecto de entrenamiento a 50 K se aplican seis veces
consecutivas campos magnéticos de amplitud £ 1000 Oe aternadamente negativos y

positivos.

5. Temperatura de medida

Se establece |a temperatura de medida Treq del ciclo de histéresis correspondiente.
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6. Medida del ciclo de histéresisa Tmed

Todos los ciclos de histéresis se realizaron con un campo maximo de + 1000 Oe

aplicado en la direccién de facil imanacion de la muestra.

Tinicial
Eenf A
medida de ciclos
de histéresis en cada
Tmed

v \/
T.. ciclo

final de histéresis

entrenamiento

Diagrama 4.1 Esquema del procedimiento experimental para el estudio de la evolucion térmica del

ciclo de histéresis.
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4.1.1 Sistema NigoFegol Co-O

La temperatura inicial del proceso de enfriamiento en este sistema es 300 K.
Como se ha dicho anteriormente, se puede hacer una estimacion a priori de la
temperatura del 0xido antiferromagnético. En el caso del éxido de cobalto policristalino
la bibliografia [4] presenta distintos valores segun el grado de cristalinidad pero nunca
superiores a 300 K. De esta manera se puede asegurar que a esta temperatura el 6xido
estd en su estado no magnético.

En lafigura4.1.1 se muestra el ciclo de histéresis medido a 300 K en la muestra
PY C4. El campo coercitivo estd en torno a 7 Oe, valor que también presenta a esta
temperatura la capa individual de Permalloy del mismo espesor (muestra PY 1, ver tabla
3.1). Esta coincidencia de valores del campo coercitivo, junto con e hecho de que €
ciclo de histéresis no esté desplazado, pone en evidencia que no hay acoplamiento en
canje entre las capas Oxido de cobalto y Permalloy a esta temperatura, es decir, que el
Oxido no presenta orden magnético.

2,0x10" e
1,0x10"*
)
0,0
e
[
N—r
&
-1,0x10*
-2,0x10" k= e et At e enl

-50 -40 -30 -20 -10 0 10 20 30 40 50
H(Oe)

Figura4.1.1 Ciclo de histéresis de la muestra PYC4 medido a 300 K.

Tras el proceso de enfriamiento con campo aplicado y e entrenamiento de la
muestra, € sistema muestra un comportamiento magnético diferente; € ciclo de

histéresis presenta a 50 K un desplazamiento hacia campos aplicados negativos de -70
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Oey un campo coercitivo de 170 Oe, como se puede observar en la figura4.1.2. Esto
indica que durante e proceso de enfriamiento con campo se ha inducido anisotropia de

canjeen € sistema.

2,0x10"

1,0x10"

0,0

m(emu)

-1,0x10*

-2,0x10™*

-1000 -750 -500 -250 0 250 500 750 1000
H(Oe)

Figura4.1.2. Ciclo de histéresis de la muestra PYC4 medido a 50 K tras enfriamiento con campo y una
vez realizado el entrenamiento del sistema.

Se midieron ciclos de histéresis para distintos valores de Tmeg Segln se iba
incrementando ésta. Se distinguen dos rangos de temperaturas, atendiendo a diferente
comportamiento observado:

a) Primer rango de temperaturas: 50 K-160 K

Lafigura 4.1.3a muestra una primera secuencia de la evolucion térmica del ciclo
de higtéresis en la que se han seleccionado cuatro temperaturas diferentes. En esta
region el desplazamiento del ciclo de histéresis es negativo como ocurre normamente
en este tipo de sistemas. los ciclos se desplazan hacia campos negativos tras e
enfriamiento con campo positivo. La evolucién del desplazamiento es también la usual,
es decir, Hg disminuye progresivamente al aumentar la temperatura hasta que
aproximadamente a 155 K se hace cero. El campo coercitivo también presenta el
comportamiento normamente observado en los sistemas con anisotropia de canje, es

decir, disminuye con la temperatura.
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Figura 4.1.3a. Evolucion térmica del ciclo de histéresis de la muestra PCY4 en el rango de temperaturas

comprendido entre 50 K y 160 K. El desplazamiento de las curvas es negativo.

b)  Segundo rango de temperaturas:. 160 K-300 K

En este rango de temperaturas se ha observado un interesante y novedoso
fendmeno: a partir de 160 K, los ciclos de histéresis comienzan a desplazarse hacia
campos positivos. En todo este segundo rango de temperaturas € desplazamiento del
ciclo espositivo.

En la figura 4.1.3b se muestra una secuencia de la evolucion del ciclo de
histéresis para las cuatro temperaturas indicadas. La evolucion del campo del
desplazamiento presenta un comportamiento inusual: e desplazamiento positivo,
cuantificado por € parametro Hg, aumenta hasta 170 K, temperatura a partir de la cual
He disminuye hasta volver a anularse a partir de 190 K aproximadamente.

En cuanto a campo coercitivo, decrece monétonamente en este rango de
temperaturas. A partir de 190 K, temperatura a la cual desaparecen los efectos de la
anisotropia de canje, e campo coercitivo sigue decreciendo hasta recuperar el valor
inicial de 7 Oe a 300K.
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Figura 4.1.3b. Evolucion térmica del ciclo de histéresis de la muestra PCY4 en el rango de temperaturas
comprendido entre 160 K y 220 K. El desplazamiento de las curvas es positivo.

Todos los resultados anteriormente expuestos se resumen en las figuras 4.1.4 y
4.1.5 en las que se muestra la evolucion #rmica de los pardmetros H. y He. Estos han
sido calculados segun las definiciones (1) y (2) en cada ciclo de histéresis medido. En la
figura 4.1.4. se observa, como ha indicado, que € desplazamiento es negativo en €
rango comprendido entre 50 K y 160 K En torno a 160 K, tras una progresiva
disminucién del valor de H:, éste se hace cero y se produce un cambio de signo. El
desplazamiento positivo alcanza el valor méximo a 170 K y posteriormente disminuye
hasta hacerse de nuevo cero arededor de 190 K.

En la figura 4.1.5, que presenta la evolucion térmica del campo coercitivo, se
observa un decrecimiento monétono de H. en todo el rango de temperaturas estudiado.
Es importante destacar la presencia de un punto de inflexion en torno a 160 K,
coincidiendo con el cambio de signo de H, que determina dos regimenes claramente
digtintos en la evolucion térmica del campo coercitivo. Este comportamiento recuerda a
que se observa en las curvas M(T) en sistemas magnéticos con dos fases
ferromagnéticas [5]. En dichos sistemas en los que cada fase tiene una temperatura de

Curie diferente, y suficientemente separadas, es posible determinar a partir de la curva
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de termo-imanacién ambas temperaturas de transicion. Este aspecto se tratara mas

extensamente en la interpretacion de los resultados que se presentard mas adelante.
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Figura4.1.4 Evolucién térmica del campo de canje en la muestra PYC4 tras enfriamiento con campo
aplicado de 1000 Oe.
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Figura4.1.5 Evolucion térmica del campo coercitivo en la muestra PYC4 tras enfriamiento con campo
aplicado de 1000 Oe
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El fendbmeno de cambio de signo del campo de canje encontrado en estos
experimentos resulta, en principio, sorprendente por lo novedoso e inusual del efecto en
este tipo de sistemas. Se debe, por tanto, corroborar que no se trata de un fenémeno
espurio debido a factores que no se hayan tenido previamente en cuenta. Para ello, en
primer lugar, se repitio varias veces €l experimento, determinandose en cada ocasion, de
la misma manera, los valores de H: y H.. A partir de los estos resultados obtenidos se
realizé un estudio estadistico del que se obtuvieron valores medios y sus desviaciones
tipicas. Estos resultados estadisticos son los representados en las figuras 4.1.4 y 4.1.5,
en las que sobre los datos experimentales se han representado las barras de error. Se
puede observar que la magnitud del efecto de cambio de signo es superior aladel error,
por lo que se demuestra asi la repetitividad del fenGmeno.

Por otra parte, se podria pensar que €l hecho de que la fase ferromagnética no esté
saturada magnéticamente a bajas temperaturas, como se observa por gemplo en los
ciclos de histéresis medidos a 50 K (ver figura 4.1.2), y si lo esté a temperaturas mas
altas (por giemplo ver los ciclos a 175 K y 190K, figura 4.1.3b), esté originando un
cambio de signo en H: a la temperatura en la que la fase magnética comienza a estar
saturada con un campo de 1000 Oe. Para descartar la posibilidad de que € efecto sea
debido a hecho de que se trate de ciclos menores a bgja temperatura y ciclos saturados a
altas temperaturas, se ha repetido € estudio de la evolucion térmica del ciclo de
histéresis aplicando un campo méximo de £ 5 T. Con este valor de campo se asegura la
saturacion de la fase ferromagnética en todas las temperaturas del rango estudiado.

Los resultados de este segundo experimento son similares a los obtenidos en el
primero. En la figura 4.1.6 se compara la evolucién térmica del desplazamiento en
ambos experimentos. En € caso de la curva correspondiente a los ciclos medidosa = 5
T se encuentran valores de He algo menores a bgja T pero se produce de nuevo €
cambio de signo en torno a 160 K. Con este nuevo experimento queda comprobada la
fiabilidad de los primeros resultados obtenidos.
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Figura4.1.6. Comparacion de la evolucién térmica del desplazamiento de los ciclos de histéresis
medidos con campo maximo + 1000 Oe y + 50000 Oe en la muestra PYC4 tras enfriamiento con campo
aplicado de +1000 Oe

En laintroduccion de este capitulo se mencionaba que la mayoria de los modelos y
experimentos acerca de la anisotropia de canje en sistemas policristalinos [1-3, 6, 7]
muestran que la magnitud de los campos H. y He esta directamente relacionada con la
magnitud del acoplamiento en canje en la intercara en interaccién y por tanto, ambos
son funcion del momento descompensado del antiferromagnético. Asi, la evolucion
térmica de los campos H y He est4 directamente ligada a la evolucion térmica del
momento descompensado. Con objeto de analizar més en detalle la dependencia térmica
de los campos H y He , encontrada experimentalmente, se ha calculado la derivada
respecto a T de lascurvas experimentales representadas en las figuras 4.1.4 y 4.1.5. Este
método es frecuentemente usado para estimar temperaturas de Curie a partir de las
curvas M (T) en sistemas hifasicos [5]. El resultado de este calculo (ver figura 4.1.7)
permite determinar las siguientes temperaturas de transicion, que se relacionan con la

evolucion térmica del estado magnético del dxido de cobalto:
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Tr (Co-0)=150 K. Es la temperatura a la que se produce el cambio de signo del
desplazamiento. A esta temperatura las derivadas de H: y H. acanzan extremos
locales: € campo de canje presenta unvaor minimo y e campo coercitivo un valor

maximo.

Tmax (Co-O)=170 K. Es la temperatura a la que & desplazamiento positivo alcanza
su vaor maximo. A esta temperatura la derivada de H: se hace cero y la de H

presenta un maximo local.

Te(Co-0)=180 K. Es la temperatura a la que desaparece e efecto de
desplazamiento del ciclo de histéresis y se asocia con la temperatura de orden, o
temperatura de bloqueo, del antiferromagnético. A esta temperatura las dos

derivadas de nuevo alcanzan un extremo local, en ambos casos un minimo.
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Figura 4.1.7 Evolucién térmica de la derivada del campo coercitivo y del campo de canje en la muestra
PCY4 tras enfriamiento con campo aplicado de 1000 Oe.
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41.2 Sistema NiggFey/Ni-O

Se ha redlizado un estudio similar a anterior en la muestra NIOPY 2. En este
caso la temperatura inicial del proceso de enfriamiento 400 K, temperatura ligeramente
superior a la temperatura de orden del éxido de niquel fabricado. La figura 4.1.8
presenta el ciclo de histéresis medido a 400 K. Este ciclo de histéresis no presenta
desplazamiento y € valor del campo coercitivo es 7 Oe, valor también correspondiente
al de muestra de Permalloy PY 1 a esta temperatura. Esto pone de manifiesto que no hay
acoplamiento en canje a esta temperatura entre el Oxido y e Permalloy, es decir, €l

Oxido se encuentra en su estado paramagnético.
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Figura 4.1.8 Ciclo de histéresis de la muestra NIOPY2 medido a temperatura T = 400 K.

Después de calentar la muestra a 400 K se procedié a enfriamiento con campo
aplicado + 1000 Oeyal entrenamiento de la muestra, seguin el diagrama 4.1. E ciclo de
histéresis medido a 50 K presenta un vaor del campo coercitivo, He, de 63 Oe y un

valor del campo de desplazamiento, He, de —48 Oe, como se observa en lafigura4.1.9.
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Figura4.1.9 Ciclo de histéresis de la muestra NIOPY2 medido a temperatura 50 K tras su enfriamiento
en campo Heps = 1000 Oey una vez realizado el entrenamiento del sistema.

Se midieron ciclos de histéresis a distintas temperaturas, presentdndose de nuevo
dos rangos de temperaturas en los que se observan comportamientos diferentes del
campo He.

a) Primer rango detemperaturas: 50K - 300 K:

La figura 4.1.10a presenta una secuencia de la evolucion térmica del ciclo de
histéresis para las cuatro temperaturas indicadas. En este rango € desplazamiento que se
presenta es el usual, es decir, negativo y su valor disminuye progresivamente con el
incremento de la temperatura. EI campo coercitivo disminuye también con la

temperatura.

104



Capitulo 4. Anisotropia de canjey estructura nanocristalina

4,0x10™

2,0x10*

0,0

-2,0x10™ J f
] 100 K 150 K
-100 -50 0

-4,0x10™

-100 -50 0 50 100 50 100

4,0x10™

m(emu)

2,0x10™

0,0

-2,0x10™

200 K saanrt 250 K

-100 -50 0 50 100 -100 -50 0 50 100

-4,0x10™*

H(Oe)

Figura 4.1.10a. Evolucién térmica del ciclo de histéresis dela muestra NIOPY2 en el rango de
temperaturas indicado.

b)  Segundorango detemperaturas. 300K - 400K:

En este rango de temperaturas se han vuelto a encontrar resultados similares a
los obtenidos en & sistema NigopFex/Co-O. A 300 K s produce un cambio de signo en
el desplazamiento del ciclo de histéresis, que es positivo en todo € rango. El valor
maximo de Hg se alcanza a 350 K, temperatura a partir de la cual Hg comienza a
decrecer hasta hacerse cero a 400 K. La figura 4.1.10b muestra una secuencia de la
evolucion térmica de los ciclos de histéresis para las cuatro temperaturas indicadas

dentro de este rango.
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Figura 4.1.10b. Evolucion térmica del ciclo de histéresis de la muestra NIOPY2 en el rango de
temperaturas indicado.

Todos estos resultados se cuantifican mediante los valores de He y H. calculados
segun las expresiones (1) y (2). La evolucién térmica de estos campos esta representada

en lasfiguras 4.1.11 y 4.1.12, respectivamente.
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Figura4.1.11 Evolucion térmica del campo de canje en la muestra NIOPY2 tras enfriamiento con campo
aplicado de + 1000 Oe.
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Figura4.1.12 Evolucién térmica del campo coercitivo en la muestra NIOPY2 tras enfriamiento con
campo aplicado de 1000 Oe.
Del mismo modo que se hizo para e sistema NigoFexo/Co-O, a partir de estos

datos se han calculado las derivadas de H. y He con respecto a T para determinar las
siguientes temperaturas de transicion en este sistema, asociadas a la evolucion del

estado magnético del éxido de niquel:

Tr(Ni-O)=300 K. Es la temperatura a la que se produce € cambio de signo del

desplazamiento.

Tmax(Ni-O)=360 K. Es la temperatura a la que el desplazamiento positivo alcanza su

valor maximo.
Tg(Ni-O)=400 K. Es la temperatura a la que desaparece € efecto de desplazamiento

del ciclo de histéresis y se asocia a la temperatura de orden, o temperatura de

bloqueo del éxido de niquel.
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4.1.3 Interpretacion de losresultados.

Una vez que se ha estudiado la evolucion térmica de la anisotropia de canje en
dos sistemas AF/FM diferentes nos encontramos ante un fendbmeno comin a ambos
sistemas. € cambio de signo del campo de desplazamiento Hg a una cierta
temperatura. Este resultado, muy novedoso, no se ha encontrado en la bibliografia
consultada. Normalmente se observan desplazamientos negativos del ciclo de histéresis
cuando la anisotropia de canje se establece mediante enfriamiento con campo positivo
moderado (hasta del orden de 0.5 T). No obstante, en algunos estudios realizados en
Fe/FeF, [8] y sistemas similares se han observado desplazamientos positivos de la curva
de imanacion cuando e campo de enfriamiento es muy elevado (~ 7 T). En estos casos
los resultados se explican [9] suponiendo que es € campo de enfriamiento € que
polariza el momento descompensado del antiferromagnético (y no € momento del
ferromagnético) y que existe un acoplamiento antiferromagnético en la intercara con €l
ferromagnético. En nuestro caso no cabe esperar dicha alineacion puesto que se trata de
un campo de enfriamiento moderado que no es capaz de orientar € pequefio momento
no compensado. Estamos, por tanto ante un fenébmeno de otra naturaleza que habra que

inter pretar en otro contexto.

Teniendo en cuenta que el aigen de la anisotropia de canje en este tipo de
sistemas policristalinos es la interacciéon de canje entre el momento descompensado del
AF y e momento magnético del FM, se pueden hacer, en principio, dos hipétesis que

expliquen e cambio de signo del campo de canje a una cierta temperatura:

1. A una cierta temperatura, se produce un cambio de signo de la interaccién de
canje.

2. A una cieta temperatura se produce una inversion del momento

descompensado.

Respecto a la primera hipdtesis no se ha encontrado a priori un argumento

plausible que lleve a pensar que se produzcatal cambio por efecto de latemperatura. La
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naturaleza de la interaccion de canje en superficies FM/AFM es aln desconocida. Se
han hecho algunos estudios en Ni-Fe/Co-O [10] en los que se analiza la dependencia de
la densidad de energia interfacia con la composicion del FM, a través de
comportamiento del campo de canje. No obstante, en dichos trabgos no se ha llegado a

concluir si se trata de un mecanismo de canje directo o supercanje.

La sgunda hipdtesis propuesta, la inversién del momento descompensado,
puede ser argumentada dentro del marco de la nanoestructura del antiferromagnético
como se hara seguidamente. Esta hipétesis serd asumida aqui y sobre ella se desarrollara
un modelo para explicar los resultados anteriores. En general, en los sistemas
magnéticos nanocristalinos como los estudiados en este trabgjo, la frontera de grano
adquiere una gran importancia en € comportamiento magnético de los mismos. A
medida que se reduce € tamafio del cristal aumenta la relacion superficie-volumen
aumentando asi la fraccion de momentos magnéticos que se hallan en la superficie. Por
giemplo, en un cristal del tamafio de 1 nm e ndmero de espines en la frontera es
comparable al de los que se encuentran en € interior. En sistemas nanoestructurados
tipo spin-glass se ha comprobado que es la frontera de grano la responsable del
desacoplamiento entre granos a formarse en ela una estructura magnéticamente
desordenada que impide la transmision de la interaccién de canje entre granos [11-12].
En otros trabajos se han determinado temperaturas de orden diferentes para la fronteray
para € interior [13]. En general, debido al mayor grado de desorden en la estructura de
lafrontera la temperatura de orden es menor en ésta que en €l interior del grano.

Los oxidos antiferromagnéticos presentes en los sistemas estudiados estan
constituidos por granos cuasi-esféricos de dimensiones entorno alos 5 nm, tal y como
se vio en € capitulo de caracterizacion estructural. Estos granos presentaban dos sub-
estructuras claramente distintas, con diferente contraste de fase en las imégenes TEM: la
frontera de grano y € interior de grano o bulk. Es plausible suponer que estas dos sub-
estructuras, frontera 'y bulk, debido a su diferente naturaleza derivada de su diferente
dimensionalidad, tengan propiedades magnéticas también distintas. Supongamos que
cada una de ellas tiene una temperatura de orden distinta: Tg paralafronteray Tg para el
interior, siendo Te<Tg.

En la introduccién a este capitulo se ilustr6 cud es € origen de la

descompensacion de momento en un antiferromagnético policristalino. Se puso como
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gemplo e de una cadena linea de longitud finita en la que é momento por unidad de

longitud venia dado por la siguiente expresion:

g 1) 0s N espar
My =- N : :
-1/N s N esimpar

Siguiendo con este sencillo g emplo intentaremos reproducir las condiciones del
experimento real de medida de ciclos de histéresis. Para ello supongamos que e nimero
de espines es impar, es decir, que estamos en e caso en e gue existe descompensacion
de momento y que dicho momento esta polarizado en una direccion determinada (en la
del campo de enfriamiento, si suponemos canje ferromagnético. Todo € argumento
posterior es valido considerando canje antiferromagnético) El valor del momento
descompensado esentonces—1/N. Para simular e efecto del incremento de
temperatura tendremos en cuenta que existen dos temperaturas de orden en e
antiferromagnético tal y como se ha supuesto anteriormente. Cuando se alcance la
temperatura de orden de la frontera, Tg, que es inferior a la del interior, Tg la frontera
transitara a su estado paramagnético. Esto se puede simular eliminando en la cadena
unidimensional los espines de los extremos, gue son los que tienen menor nimero de
interacciones a vecinos proximos y que se identifican con la frontera de grano del cristal

unidimensional. EI momento neto total de esta nueva configuracion ser&:

No-l )
EIZ(-D 1
_ =4 —

N N

Es decir, cuando se eliminan los espines de la “frontera’” se produce la inversion
del momento descompensado. Un esquema de esta situacion se puede ver en la figura
4.1.13. Conviene resaltar a la vista de esta figura que e momento descompensado o
localizamos en uno de los extremos puesto que es en ellos donde menor nimero de

interacciones existe.
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Figura 4.1.13. Inversién del momento magnético descompensado en una cadena unidimensional

de espines cuando se eliminan |os espines de | 0s extremos.

El gilemplo se puede extender a caso de una red bidimensional cuadrada de
dimension N © M en la que cada espin ocupa la posicién (i, j) con momento (1) ™. La

resultante del momento magnético por unidad de area A ser&

Yy . 0 sSN” Mespar
aa "
MA:i:lj:l —

A YN M) SN’ M esimpa

El limite de esta suma cuando N y/o M tienden a infinito es cero, es decir, no
hay posibilidad de descompensacion de momento si la red tiene un nimero infinito de
espines. Consideremos ahora el caso finito en el que hay descompensacién de momento
en una determinada direccion, es decir, que € producto N' M es un nimero impar. S
ahora se eiminan los espines con menor nimero de vecinos proximos, gue son los que
estan situados en los vértices de la red y que tienen coordenadas (1,1), (N,1), (1L,M) y

(N,M) e momento neto ser&

é\‘ ‘[\’A i+j
aa (-np’-4
M :i:l :l — -3
A A N M

De nuevo e aumento de la temperatura por encima de la temperatura Tr, €s
decir, la eliminacion magnética de las fronteras (ver como gemplo figura 4.1.14)

provoca la inverson del momento neto no compensado. Este momento esta
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principalmente situado en las fronteras del grano, puesto que es ali donde € nimero de

interacciones a proximos vecino es menor.

Figura 4.1.14. Inversion del momento magnético descompensado en una red cuadrada de

espines en configuracion antiferromagnética cuando se eliminan |os espines de | os extremos.

Los dos gemplos anteriores pueden resultar bastante intuitivos para
comprender cudl es el mecanismo que se propone para dar cuenta de una inversion del
momento neto en una configuracion antiferromagnética determinada cuando se eliminan

los espines con menor nimero de interacciones a vecinos proximos.

4.1.3.1. Modelo tedrico para el cambio de signo de He

Basado en estas consideraciones anteriores relacionadas con k inversion de
momento, se ha desarrollado un modelo tedrico para calcular la dependencia térmica del
momento descompensado en una cierta distribucion de granos antiferromagnéticos
bidimensionales. Lo que se pretende con este modelo es hacer una aproximacion o més
realista posible a los sistemas reales estudiados. Las bicapas FM-AFM estudiadas
presentaban una superficie de contacto bien definida en las imégenes TEM (ver capitulo
3). En lafigura 4.1.15 se ha representado una vista idealizada de dicha intercara, en la

gue se produce la interaccion de canje.
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A

FM
AFM

Figura 4.1.15. Esquema de |la superficie de contacto FM-AFM

Para modelar esta intercara se tendran en cuenta los resultados del estudio de
caracterizacion estructural que se presentaron en el capitulo 3. Sevio ali que los éxidos
antiferromagnéticos, éxido de cobato y éxido de niquel, estaban constituidos por
granos de simetria quasi-esférica distribuidos uniformemente. Por tanto, se considerara
la superficie AFM formada por granos circulares de radio R, tal y como se muestra en la
figura4.1.16.

Figura 4.1.16. Distribucion de granos de simetria circular en el interior AFM y vistos desde la

perspectiva de lafigura 4.1.15.

Dentro de cada uno de estos granos, los espines se orientan
antiferromagnéticamente en una red bidimensional cuadrada como la descrita en el
giemplo anterior y cuyo parametro de red estara referido a pardmetro de red real de los
materiales antiferromagnéticos. EI momento neto por unidad de superficie de cada
grano ser&

113



Capitulo 4. Anisotropia de canjey estructura nanocristalina

acy

m, = i2+j2£R22
pR

En principio, para cada valor de R existen dos posibles configuraciones

degeneradas que podemos caracterizar por € signo del espin situado en la posicién (0,0)

y que tendran valores opuestos del momento descompensado (ver figura 4.1.17). Esta

degeneraciéon se rompera durante el proceso de enfriamiento a polarizar e momento

descompensado de cada grano en la direccion del campo de enfriamiento.

Figura 4.1.17. Dos configuraciones posibles para un grano circular deradio R con una
disposicion antiferromagnética de espines situados en una red bidimensional cuadrada EI momento no

compensado se encuentra en la frontera y tiene signo contrario en una configuracién y otra.

Simularemos e aumento de temperatura eliminando |os espines de la frontera
en un cristalito de estas caracteristicas polarizado en una determinada direccion. Para
ello consideramos cada grano de radio R formado por un circulo interior de radio Rnag,
o radio magnético, en €l que los espines estan dispuestos antiferromagnéticamente y una
corona exterior de anchura R-Rmag €n la que se han eliminado los espines tal y como se

representa en lafigura 4.1.18.

114



Capitulo 4. Anisotropia de canjey estructura nanocristalina

Figura 4.1.18. Efecto sobre el momento descompensado de la eliminacién de los espines de la
corona externa en un grano de radio externo Ry radio interno (radio magnético) Rmag EI momento no

compensado se encuentra en el borde del circulo interno.

Se define el parametro t; 0 tamafio relativo de frontera como:

donde R y Rmag estén referidos a parametro de red. Por tanto t; es un parametro

adimensiona que representa el espesor de la corona no magnética.

Para simular el efecto el enfriamiento con campo, inicialmente, para cada valor
de R impondremos la condicion de polarizacion, eigiendo la configuracién inicial que

cumpla:

a-n>o

i2+j2ER?

Una vez fijada esta configuracion inicia, se aumentara paulatinamente €
espesor de la frontera t; de tal forma que se eliminen los espines de la corona exterior,
siempre rmanteniendo la configuracion inicial. De esta manera, incrementar el espesor
de la frontera simula & efecto de aumentar la temperatura. Se calcula entonces €
momento neto por unidad de superficie, considerada éstala del grano completo de radio
R:
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acy”

_ 1% *ERmag’

Las muestras reales estudiadas mostraban una distribucion log-normal de

tamafos de grano con una cierta anchura de la forma (ver capitulo 3):

gue sera asumida en este modelo. EIl momento neto total de la distribucion de granos de
tamafio medio Ry serd la suma de todos |los momentos netos de los granos de radio R,

dotando a cada término del peso de la distribucion log normal:

R 12
['rﬁ]

My =k§e = § (D"

R i2+j2£Rnag2

donde k es una corstante que engloba todas |as constantes anteriores. De esta manera, se
han calculado los valores de Mo, para distintos valores del radio magnético Rnag y para
distintos valores de Ry, variando €l pardmetro t; entre 0 y 1. De acuerdo con los
resultados obtenidos en el estudio de caracterizacion estructural, se han tomado los
siguientes parametros de la distribucion log-normal:

Ro= 2.0, 25, 3.0,3.5mm s=2nm
Estos pardmetros relativos al parametro de red del Co-O, a= 0,427 nm [13] son:

Ro/a= 4.68, 5.85, 7.03, 8.2 s=07

El resultado de estos célculos se muestra en la figura 4.1.19 donde se ha

representado la dependencia de Mgo con t paralos distintos valores de Ry
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Tamarfio medio de grano

—2,0nm
-==25nmm

Momento descompensado por unidad de area
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Tamafio relativo de frontera, t

Figura 4.1.19. Momento magnético neto total por unidad de area (Mgy) en funcion del tamafio relativo de

la fronterat; calculado para diferentesvaloresde Dg.

Los resultados de este cldculo muestran que en para un tamafio relativo de
frontera de un parametro de red se produce la inversion del momento descompensado.
Ademés, conviene destacar también a la vista de los resultados que € efecto de
inversiéon del momento, es decir, la variacion neta de momento, es mayor cuanto menor
es d tamafio medio de grano Rp. Asimismo, € momento descompensado inicial
calculado para t; = 0 es maximo para el menor Ry, 2,0 nm y minimo para € mayor Ry,
3,5 nm. Este resultado vuelve a poner de manifiesto la relacion entre descompensacion
de momento y tamafio de grano.

Relacionaremos ahora los resultados obtenidos en el modelo arriba presentado
con los datos experimentales obtenidos en los sistemas reales estudiados. Los
experimentos de evolucion térmica de los ciclos de histéresis mostraban la existencia de
dos temperaturas de transicion Tr y Tg en |os dos sistemas estudiados que determinaban
el cambio de signo del campo de canje y la desaparicion del efecto de desplazamiento,
respectivamente. Estas temperaturas Tr y Tg Se van a asociar ahora a las transiciones
magnéticas de la frontera de grano y del interior de grano, respectivamente. El cambio

de signo de He a la temperatura Tr observado en los resultados experimentales se

117



Capitulo 4. Anisotropia de canjey estructura nanocristalina

corresponde en e modelo con e cambio de signo del momento descompensado que se
produce para un tamafio relativo de frontera de 0,3. La inversion del momento del
momento neto descompensado se produce cuando la frontera tiene un tamafio de
aproximadamente un pardmetro de red. Este resultado esta en buen acuerdo con el
tamafo estimado en las imagenes TEM para la frontera de grano AFM (entorno a 0,5
nm, ver capitulo 3).

L os resultados de este modelo muestran que efectivamente €l efecto de inversion
del momento descompensado, y por tanto, el cambio de signo del campo de canje H,
estan relacionados con la pérdida de orden magnético a una temperatura dada, Tg, en la

frontera de los granos antiferromagnéticos.
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4.2 Efectosde entrenamiento

Se [lama efecto de entrenamiento o training effect en sistemas con anisotropia de
canje a la dependencia de los campos H: y H. con € nimero de ciclos de histéresis
medidos n. El efecto consiste, en general, en una disminucion de He con € nimero de
ciclos del sistema acoplado en canje y frecuentemente se ha encontrado una

dependencia de laforma[15]:

He (n)- H#)u%

Este fendbmeno, que se da fundamentalmente en sistemas policristalinos (es muy
peguefio e incluso inexisterte en sistemas monocristalinos [16]), parece estar vinculado
a reorientaciones parciales del momento descompensado de los granos AF, que
evolucionan a configuraciones energéticamente mas favorables en cada inversion de la
imanacion del FM. Como consecuencia de dicha reordenacion de momentos
magneéticos, y dado que el origen del campo coercitivo en este tipo de sistemas esta
intimamente relacionado con la micro-estructura del mismo, este efecto también afecta
al campo coercitivo. Normalmente se produce una disminucién de la coercitividad con
€l nimero de ciclos de histéresis

En este trabgo se ha hecho un estudio en profundidad de los efectos de
entrenamiento, centrado en las variaciones de He y H. debidas a entrenamiento de las
muestras a distintas temperaturas. Los resultados se relacionaran con la estructura
nanocristalina de los sistemas estudiados y con los resultados obtenidos en € estudio
anterior de la evolucion térmica de la anisotropia de canje. El procedimiento

experimental, presentado en el diagrama 4.2 se describe a continuacion.
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Pr ocedimiento experimental

1.

Temperaturainicial

La temperatura inicial es superior a la temperatura de blogueo del &xido
correspondiente. Esta temperatura se estimé anteriormente:

Tg(Co-0)=180 K

Te(Ni-O)=400 K

Aplicacion del campo de enfriamiento Hens

El enfriamiento de las muestras se ha llevado a cabo en todos los casos en

presencia de un campo de + 1000 Oe.

Temperatura de medida Tmed

El equipo experimental se dispuso en e modo de medida not undercooling, que
es un modo que evita sub-enfriar la muestra, es decir, sobrepasar en €

enfriamiento la temperatura de medida.

Entrenamiento de la muestra

Se midieron para cada temperatura Tneq tres ciclos de histéresis consecutivos
con campo maximo de = 1000 Oe aplicado en la direccién de facil imanacion de
la muestra. Los resultados experimentales muestran que en los sistemas
estudiados en esta memoria los efectos de entrenamiento se manifiestan

principalmente en los tres primeros ciclos de histéresis medidos.
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T med »  medidade3cidos
de histéresis consecutivos

Diagrama 4.2 Esquema del procedimiento experimental para el estudio de los efectos de

entrenamiento.
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421 Sistema NiggF ey /Co-0

En lafigura 4.2.1 se muestran los tres primeros ciclos de histéresis medidos a 50
K en lamuestra PY C4.

3,0x10™
2’0)(10-4 :7/'
4 2 —=—1%curva
1,0x10 —a— 23curva
5\ 32 curva
E 0,0
(]
N
& -1,0x10"
-2,0x10"
-3,0x10™
-1000 -750 -500 -250 0 250 500 750 1000

H(Oe)

Figura4.2.1 Tresprimeros ciclosde histéresis de la muestra PYC4 realizadosa T = 50K tras
enfriamiento en campo Heps = 1000 Oe.

El primer aspecto que hay que destacar a observar estas primeras medidas a
50K, es la enorme asimetria que exhibe el primer ciclo de histéresis en las ramas de
desimanacion y reimanacion (primera y segunda ramas, respectivamente). Esta
asimetria se pone de manifiesto tanto en los valores de corte de la curva de imanacion
con el ggem = 0 aambos lados del origen, +110 Oey — 625 Oe, respectivamente, como
en la forma de ambas curvas. Este hecho parece indicar un cambio en el proceso de
imanacion tras la primera inversion de la imanacion. Este aspecto se tratard
ampliamente en €l capitulo siguiente. En segundo lugar, es evidente que otro efecto del
entrenamiento es la reduccion sucesiva del campo coercitivo asi como del campo de
desplazamiento. El primer ciclo presenta un campo coercitivo de 428 Oe y un
desplazamiento de —242 Oe. En e segundo y tercer ciclo los valores del campo

coercitivo se ven reducidos a 172 Oe y 160 Oe respectivamente y e desplazamiento
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disminuye también siendo ahora -77 Oey -70 Oe, respectivamente. El segundo y tercer
ciclo no presentan la asimetria en las dos ramas tan patente en e primer ciclo.

Se han estudiado los efectos de entrenamiento en e rango de temperaturas
comprendido entre 120 K y 200 K. Los resultados obtenidos se han clasificado en tres
rangos diferentes de temperaturas atendiendo a tipo de efecto de entrenamiento

observado en el campo de canje.

a) Primer rango detemperaturas: 120 K- 150K

En este rango e campo He es negativo y el efecto del entrenamiento es la
reduccion de su valor absoluto. EI campo coercitivo se reduce y € primer ciclo sigue
exhibiendo asimetria en las dos ramas aungque ésta disminuye a incrementar la

temperatura de medida. Como gjemplo se muestrala medidaa 120 K en lafigura4.2.2.

3,0x10"°
2,0x10*
1,0x10* 1
~
)
E 0,0
(¢))
N
& -1,0x10°
——=—1%curva
” —&A—Dacuyrva
-2,0x10 "7 A, 8*curva
-3 0X10’4 1 | 1 | 1 1 | 1 | 1
-300 -200 -100 0 100 200 300

H (Oe)

Figura4.2.2 Tresprimeros ciclosde histéresis dela muestra PYC4 realizadosa T = 120K tras

enfriamiento en campo Heps = 1000 Oe.
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b)

Segundo rango de temperaturas: 155 K- 170K

En este rango de temperaturas He es negativo en e primer ciclo de histéresisy €

efecto més notable del proceso de entrenamiento es un cambio de signo en He de modo

gue en € segundo y tercer ciclos de histéresis el desplazamiento es positivo. En la figura

4.2.3 se muestra como gjemplo esta evolucién en la medida que se harealizado a 160 K.

En este rango la asimetria en las dos ramas del primer ciclo se hace menos evidente.

2,0x10* e

1,0x10" 77»@&_:_:‘ fw
0,0

-1,0x10* /

-2,0x10* -
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0,0

)
S
E ,
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E  -20x0* 2
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1,0x10*
0,0
-1,0x10"
ero
-2,0x10° 3

-100 -75 -50 -25 O 25 50 75 100

H (Oe)

Figura4.2.3. Tres primeros ciclos de histéresis medidos a la 160 K tras enfriamiento con
campo +1000 Oe desde 300 K en la muestra PYCA4.

Tercer rango de temperaturas: 175 K- 200K

En este rango € desplazamiento es siempre positivo y e efecto del

entrenamiento es la reduccién de su valor. A partir de 190 K, aproximadamente, ya no

existe desplazamiento en el primer ciclo de histéresis y desaparecen los efectos de

entrenamiento. Lafigura 4.2.4 muestra los tres ciclos de histéresis medidos a 180 K:
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Figura4.2.4 Tresprimeros ciclosde histéresisdela muestra PYC4 realizadosa T = 180K tras

enfriamiento en campo Heps = 1000 Oe.

Todos estos resultados se han cuantificado mediante la determinacién de los
valores de los campos H: y H. para cada ciclo de histéresis y para cada temperatura de
medida. El resultado se ha representado en las figuras 425 y 4.2.6 en las que se

muestran los tres ciclos de histéresis consecutivos medidos a cada Tineg.
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Figura 4.2.5. Valores del campo He enlostres primeros ciclos de histéresis medidos a | a temperatura

Tmed tras enfriamiento con campo +1000 Oe desde 300 K hasta Teq €n la muestra PYCA4.
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Figura 4.2.6. Valores del campo coercitivo delostres primeros ciclos de histéresis medidos a la

temperatura T tras enfriamiento con campo + 1000 Oe desde 300 K hasta Ty €nla muestra PYC4.

L os resultados anteriores muestran importantes efectos de entrenamiento en este
sistema en un amplio rango de temperaturas. Estos resultados se andizaran mas
adelante y se interpretaran relacionandolos con aquellos obtenidos en € estudio de

evolucion térmica del apartado anterior.
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4.2.2. Sistema NigoFEgo/ Ni-O

De manera andloga se han estudiado |os efectos de entrenamiento en € sistema
NigoFex/Ni-O encontrandose resultados similares a los anteriores. La figura 4.2.7
muestra los tres primeros ciclos de histéresis medidos a 50 K tas enfriamiento con
campo desde 400 K medidos en la muestra NIOPY2. El desplazamiento a esta
temperatura es negativo, — 83 Oe, y €l valor del campo coercitivo es 93 Oe. El efecto del
entrenamiento a 50 K es la progresiva reduccion de los valores de campo coercitivo y

desplazamiento desde el primer ciclo de histéresis hasta e tercero.
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Figura4.2.7 Tresprimeros ciclos de histéresisde la muestra NIOPY2 realizadosa T = 50K tras
enfriamiento en campo Heps = + 1000 Oe.

A diferencia de la asimetria observada en las dos ramas del primer ciclo de
histéresis en la muestra PY C4, en este sistema no parece existir esa gran diferencia entre
ambos procesos de inversion de laimanacion en e ferromagnético.

Se han estudiado los efectos de entrenamiento en esta muestra en € rango de
temperaturas comprendido entre 200 K y 400 K. A la vista de los resultados obtenidos

medidos a cada temperatura se pueden establecer tres rangos de temperaturas
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atendiendo al efecto de entrenamiento que se produce en cada uno de ellos sobre €

desplazamiento:

a) Primer rango detemperaturas. 200 K-325 K

En este rango de temperaturas e desplazamiento es negativo en los tres ciclos
de histéresis y e entrenamiento reduce su valor absoluto. En la figura 4.2.8 se
muestran los tres ciclos medidos a 250 K. El valor del campo coercitivo se reduce

con & entrenamiento
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Figura 4.2.8. Tres primeros ciclos de histéresis medidos a la temperatura 250 K tras enfriamiento con
campo de +1000 Oe desde 400 K en la muestra NIOPY2.
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b)  Segundo rango detemperaturas: 325 K-350 K

En este rango los valores de H. y He permanecen constantes en los tres ciclos de

histéresi s consecutivos.

c) Tercer rango detemperaturas. 350 K-375 K

En este rango de temperaturas el desplazamiento de los ciclos es positivo en los
tres casos. El efecto del entrenamiento es la progresiva reduccion del valor de He. Con
respecto al campo coercitivo en general no sufre modificacién con el proceso de
entrenamiento salvo un ligero aumento que experimenta a 375 K, temperatura a la cual

el campo de canje se hace méximo. Lafigura4.2.9 muestra las medidas redlizadas a 375

K.

—&— J3curva
—A— 2%curva
3&curva
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Figura4.2.9. Tres primeros ciclos de histéresis medidos a la temperatura 375 K tras enfriamiento con
campo de +1000 Oe desde 400 K en la muestra NIOPY2.

Se han calculado los valores de H: y H:. en cada uno de los tres ciclos y para
cada temperatura de medida. El resultado se ha representado en las figuras 4.2.10 y

4.2.11, respectivamente.

129



Capitulo 4. Anisotropia de canjey estructura nanocristalina

5
0 ‘/fl‘
-5
10 —&— 12 curva
6 —A— 22 curva
O 32 curva
< -15
L
I
-20
-25
-30

200 225 250 275 300 325 350 375 400

Tmed(K)

Figura 4.2.10. Valores del desplazamiento delostres primerosciclos de histéresis medidos a la

temperatura T tras enfriamiento con campo + 1000 Oe desde 400 K hasta Treg €n la muestra NIOPY2.
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Figura 4.2.11 Valores del campo coercitivo de lostres primeros ciclos de histéresis medidos a la

temperatura Ty tras enfriamiento con campo + 1000 Oe desde 400 K hasta Tre en la muestra NIOPY2
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4.2.3. I nter pretacion de los resultados

En e estudio anterior se han descrito considerables efectos de entrenamiento en
los dos sistemas estudiados, siendo mas importante e interesante la fenomenologia
relacionada con €l sistema con Co-O. Por elo € andlisis de los resultados que se hara a
continuacién se centrara basicamente en lo relativo al sistema NigoFex/Co-O, siendo no
obstante la interpretaciéon que se propondra también vélida para € sistema
NigoFex/Ni-O. Las diferencias entre ambos sistemas se analizaran a final de este
apartado.

Los efectos presentados anteriormente estdn estrechamente vinculados con la
naturaleza nanocristalina de los sistemas estudiados. Como se dijo en la introduccion de
este capitulo los efectos de entrenamiento en sistemas policristalinos estén relacionados
con reorientaciones sucesivas del momento magnético descompensado del AF. Estas
reorientaciones corresponden a transiciones irreversibles de los granos
antiferromagnéticos que en cada inversion de la imanacion encuentran posiciones mas
favorables energéticamente. Las inestabilidades en el AF fueron inicialmente predichas
por Louis Neel en 1967 [17] como posible fuente de coercitividad en gstemas con
anisotropia de canje. Posteriormente estas transiciones irreversibles fueron propuestas
por Fulcomer y Charap [18] en su modelo de fluctuaciones térmicas en sistemas con
acoplamiento FM-AF para explicar la dependencia del campo coercitivo con la
frecuencia del campo aplicado y con latemperatura. Mas recientemente, en el marco de
esta teoria los procesos irreversibles en e AF han sido asumidos en otros modelos
tedricos como los de Fujiwara et a. [19] o Stiles et al. [6,7] que dan cuenta del aumento
de campo coercitivo en sistemas policristalinos con anisotropia de canje. En |os trabajos
de este Ultimo, se diferencian dos contribuciones en el AF: la primera permanece
invariable tras sucesivas inversiones de la imanacion del ferromagnético y es la
responsable del campo de canje. La segunda sufre transiciones irreversibles, bien
mediante salto de paredes formadas en € interior del grano, bien mediante
reorientaciones de los granos, y da cuenta del aumento de campo coercitivo a menos en
€l primer proceso de inversiéon de la imanacion.

Siguiendo lalinea del andlisis realizado sobre €l estudio de evolucion térmica de

los ciclos de histéresis en € apartado anterior, el momento magnético asociado a la
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frontera de grano en el antiferromagnético parece mostrar un magnetismo més débil que
el interior de grano. Por tanto parece |6gico pensar que estas reorientaciones de
momento estén relacionadas fundamentalmente con las fronteras de grano.

A la vista de los resultados obtenidos en e sistema NioFexo/Co-O se han
establecido tres rangos de temperaturas distintos, atendiendo a la diferencia de los
efectos observados. Teniendo en cuenta €l estudio de la evolucion térmica de los ciclos
de histéresis se han considerado las temperaturas de transicion Tg y Ty alli

determinadas.

a) Thea<Tp(»150K)

En este rango e efecto del proceso de entrenamiento en el sistema es la
reduccién del valor absoluto de H:, siempre negativo, y la reduccién del valor del
campo coercitivo.

El proceso de enfriamiento comienza a 300 K con un campo aplicado de + 1000
Oe. En este estado inicial la capa ferromagnética se encuentra saturada magnéticamente.
Se inicia € enfriamiento, y una vez acanzada Tg, temperatura de orden del 6xido de
cobato (aproximadamente 200 K, ver apartado anterior) los momentos magnéticos de
cada uno de los granos antiferromagnéticos que lo conforman comienzan a formar una
red antiferromagnética ordenada. Cada uno de estos granos de la intercara FM/AF tiene
un momento neto descompensado localizado en la frontera de grano que se orientara
preferencialmente en la direccion del campo de enfriamiento. Esta orientacién
preferente se produce debido a la interaccion del momento AF descompensado en la
intercara con e momento magnético de la capa FM.

Cuando se dcanza Thneq Y Se retira € campo polarizante los granos
antiferromagnéticos, en este rango de temperaturas en € que la energia térmica no es
muy elevada, quedan “congelados’ con su momento descompensado paralelo a la
direccion de la imanacion remanente en el ferromagnético. Siguiendo la linea
argumental del modelo de campo coercitivo de Stiles [7], podemos suponer que en esta
intercara con gran descompensacion de momento hay un gran nimero de granos AF que
Se encuentran en posiciones de no equilibrio. Esto es debido a que en principio en la
intercara hay una distribucion al azar de gjes locales de anisotropia AF y que el proceso

de enfriamiento “fuerza” a los momentos descompensados de cada grano AF a
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orientarse en una determinada direccion gque no es necesariamente la de los ges locales
de anisotropia.

En esta situacion de no-equilibrio la intercara presenta un el evado momento neto
descompensado que provocara un gran desplazamiento del primer ciclo de histéresis
(-72 Oe a120 K ). Tras la primera inversion de la imanacion en € ferromagnético una
parte de los granos AF evolucionan a estados energéticamente més favorables, es decir,
sus momentos descompensados en la frontera de grano se reorientan parcialmente de
modo que se reduzca la energia de anisotropia del grano (ver figura 4.2.12). En
consecuencia e momento neto descompensado en la intercara disminuye. Dado que €l
desplazamiento del ciclo esta relacionado con la magnitud del momento neto no
compensado, esta disminucion revierte en una disminucion del valor de He en €

segundo ciclo de histéresis.
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Figura 4.2.12 Reorientacién parcial de momentos en las fronteras de grano antiferromagnético

durante el primer ciclo de histéresisa 50 K.

Del mismo modo, durante las sucesivas inversiones de la imaracion se producen
nuevas reorientaciones (aunque cada vez en menor nuimero) del  momento

descompensado de los granos antiferromagnéticos, que revierten en una nueva
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reduccién del desplazamiento en € tercer ciclo de histéresis. A partir de un cierto
nimero de inversones de la imanacion del ferromagnético no se producen més
reorientaciones en los granos AF ya gque se alcanza un estado de equilibrio estable y €
valor de He permanece constante. Esto sucede en este sistema a partir del tercer ciclo de
histéresis.

La transicion de los granos antiferromagnéticos a estados energéticamente mas
favorables, también tiene repercusién en el campo coercitivo tal y como predicen los
clculos de Stiles. En su modelo, sin embargo, no se mencionan los efectos de
entrenamiento por lo que los resultados de sus calculos son validos para € primer ciclo
de histéresis y dan cuenta del aumento de campo coercitivo en esta primera curva. Las
transiciones de los granos AF , que se producen mayoritariamente en la primera rama
del ciclo de histéresis, son procesos irreversibles que contribuyen al aumento del campo
coercitivo tan solo en e primer ciclo de histéresis. Una vez estas transiciones se
producen no vuelven a producirse en posteriores inversiones de laimanacion y por tanto
no contribuiran a campo coercitivo en posteriores ciclos de histéresis. Como el nimero
de transiciones irreversibles disminuye con e nimero de inversiones producidas, €
campo coercitivo disminuye progresivamente en cada ciclo de histéresis. La
estabilizacion de los granos AF produce la estabilizacion del valor de H a partir del
tercer ciclo de histéresis.

Lamagnitud del efecto tanto en el campo de canje como en el campo coercitivo,
es decir, lavariacion relativa de los valores de He ¥y He entre el primer y €l tercer ciclos
€s menor cuanto mayor es Trned. ESto es debido a que cuanto mayor es latemperatura de
medida, mayor es la energia térmica del sistema y menor nimero de granos AF se

encuentran fuera de sus posiciones de equilibrio.

b)  Te(» 150K) < Tred < T » 170K)

En este rango de temperaturas el efecto del entrenamiento presenta un
comportamiento especial: se produce un cambio de signo en He. El proceso de
enfriamiento acaba en una temperatura en la que ya se ha establecido € orden
antiferromagnético en los granos, pero que es ligeramente superior a la temperatura de
orden de las fronteras. Debido a la interaccion con € momento del ferromagnético,

existe inmediatamente después de enfriar € sistema un cierto momento descompensado
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en las fronteras que provoca & desplazamiento negativo del primer ciclo de histéresis.
En este estado, aun presentando orden magnético, las fronteras estan alejadas del
equilibrio termodindmico. La primera inversion de la imanacién del ferromagnético
provee a sistema e la energia suficiente para que se produzca la relgjacion de las
fronteras a su estado no magnético. De esta manera desaparece € momento
descompensado de la fronteray aparece €l efecto del momento descompensado presente
en € interior del grano, que como se vio en e apartado anterior, puede tener sentido
opuesto. Este momento descompensado en sentido inverso hace que el segundo ciclo de
histéresis se encuentre desplazado hacia campos positivos (ver figura 4.2.13). En este
punto el sistema se encuentra ya en un estado més relgjado y no se producen cambios

significativos en He tras los sucesivos ciclos de histéresis.
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Figura4.2.13. Transicién de la frontera de grano al estado paramagnético tras el primer ciclo
de histéresisa 160 K.
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En cuanto a campo coercitivo, se produce una reduccion de su valor de nuevo
causada por latransicion irreversible de las fronteras que contribuyen en el primer ciclo
de histéresis y no en los sucesivos. Asi el campo coercitivo se estabiliza tras €l primer

ciclo de histéresis.

C) Iméx (» 170K)< T meq < 200 K

En este rango de temperaturas He es sempre es positivo y € efecto del
entrenamiento es la reduccién de su valor. Con respecto a campo coercitivo, en este
rango no se observan variaciones significativas durante el proceso de entrenamiento. En
este caso |la temperatura de medida es bastante superior a T, temperatura de orden de
la frontera, (superior a Tmax, temperatura a la que se media € valor maximo del
desplazamiento positivo) aunque todavia inferior ala temperatura de blogueo del Co-O.
Durante € enfriamiento, los granos se ordenan antiferromagnéticamente cuando se
alcanza Tg de manera que, como en los casos anteriores, existe un momento
descompensado en la direccién del campo de enfriamiento localizado en la frontera.
Una vez alcanzada Tmeq, CUaNdo se retira Hens, la energia térmica es suficiente para
provocar la inmediata relgjacion de la frontera, que transita a su estado no magnético
propio de esta temperatura. En este caso no es necesaria ni siquiera la primerainversion
de laimanacién del ferromagnético para que se produzca esta transicion de la fronteray
por tanto estas reorientaciones de momento en las fronteras apenas contribuyen d

campo coercitivo.
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Figura 4.2.14. Reorientacion de momentos en €l interior de grano antiferromagnético tras el

primer ciclo de histéresis a 180 K.

En esta situacion la configuracion de granos AF presente al retirar el campo de
enfriamiento es tal que existe un momento neto descompensado en la direccién del
campo de enfriamiento pero con sentido opuesto a inicialmente establecido durante el
enfriamiento. Conviene recordar que, cuando la frontera pierde e orden magnético el
momento descompensado del interior se encuentra en sentido opuesto. Este momento
descompensado hace que € primer ciclo de histéresis esté desplazado hacia campos
positivos. Andogamente a lo que ocurria en € primer rango de temperaturas, a la
temperatura de medida, una cierta proporcion de los granos AF esta en posiciones de no
equilibrio con respecto a sus propios ejes de anisotropia (distribuidos en principio a
azar) y tras la primera inversion de la imanacion evolucionan a estados mas favorables
energéticamente reorientando sus momentos descompensados, que en este caso
provienen del interior de grano. Esto hace que haya una reduccion del momento neto en
laintercara que repercute en el desplazamiento del segundo ciclo de histéresis, que se ve
reducido. Esta situacion se ha esquematizado en la figura 4.2.14. Durante €l segundo
ciclo de histéresis se producen nuevas reorientaciones, aungue en menor nimero, que
hacen que se reduzca nuevamente e momento descompensado y por tanto €
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desplazamiento del tercer ciclo de histéresis. A partir de este punto este proceso se
estabiliza y ya no se producen transiciones apreciables, de manera que H: alcanza un
valor constante atras el tercer ciclo de histéresis.

Estas reorientaciones de momento producen , sin embargo, reducciones muy
peguenas del campo de canje : obsérvese en lafigura 4.2.5 que la méxima variacién que
se produce es inferior a 5 Oe. Esto significa que estos procesos irreversibles conllevan
una muy pequefia variacion de energia que no afecta en ningun caso al campo coercitivo
de manera apreciable.

Los resultados obtenidos en e sistema NigoFexo/Ni-O son similares a los
obtenidos en el sistema NigoFexo/Co-O aunque se han observado algunas diferencias. En
general los efectos de entrenamiento son menores en este sistema, es decir, se observan
variaciones menores de H y H; asi como menor asimetria entre las dos ramas del
primer ciclo de histéresis. Otra de las diferencias observadas en este sistema es que no
existe una region de temperaturas en la que € entrenamiento tenga el efecto de invertir
el signo del momento descompensado y por tanto el del desplazamiento de los ciclos de
histéresis. Sin embargo hay una regiéon intermedia en que Hc y He no se ven
modificados por € entrenamiento. Varios aspectos, que se enumeran a continuacion,

pueden estar influyendo en estas diferencias:

En primer lugar € tamafio medio de grano del 6xido de niquel es mayor que € del
Oxido de cobato (5,0 nm frente a 3, 7 nm, ver capitulo 3). Como se ha dicho, la
magnitud del momento descompensado en la frontera de grano es inversamente
proporcional a tamafio de grano. Asi es logico pensar que en la intercara €
momento neto descompensado es menor en e caso del dxido de niquel que en €
Oxido de cobalto. Esto ademas se puede ver claramente Si se comparan |os primeros
ciclos de histéresis medidos a 50 K en ambos sistemas. Mientras que en el sistema
NigoFex/Co-O & campo de desplazamiento estéa en torno a —240 Oe, este valor es
tan s0lo —80 Oe en el caso del sistema NiggFex/Ni-O.

En segundo lugar, la constante de anisotropia del Oxido de cobalto
(kcoo(77 K)=5-1° erg/cn? [20]) es mayor que la del 6xido de niquel Knio(77
K)=8-10° erg/cn? [21]). Este hecho ya se reflgaba en los vaores del campo

coercitivo y del desplazamiento que se obtuvieron en € estudio de evolucién
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térmica de los ciclos de histéresis. Si se comparan |os valores representados en las
figuras 4.1.4 y 4.1.5 correspondientes al sistema NigopFexo/Co-O y los de las figuras
4111 y 4.1.12 relativos a sistema NigoFex/Ni-O se observa que en el rango
comprendido entre 50 K y 150 K (rango en €l que en ambos sistemas esta bien
establecida la anisotropia de canje) Hc y He son siempre mayores en € sistema
NigoFex/Co-O para igua temperatura. Por tanto, dado que la anisotropia es menor
en e sistema con Oxido de niquel y que los efectos de entrenamiento estan

vinculados a reducciones sucesivas de ésta, es [6gico que los efectos sean mayores
en el caso del sistema con Oxido de cobalto.

El rango de temperaturas en e que se produce e cambio de signo de H: en €
sistema NigoFex/Ni-O es superior (300-400 K) al del sistema NigoFex/Co-O (150 K-
200 K) y por tanto €l efecto de la energia térmica es mayor, siendo € orden
magnético méas débil tanto en la frontera como en € interior de los granos AF.
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4.4 Conclusiones

En este capitulo se ha estudiado la influencia que la estructura nanocristalina
tiene en sistemas con anisotropia de canje [22]. En € capitulo anterior, en € que se
caracterizaban estructuramente los sistemas estudiados, se mostré que los Oxidos AF
estaban formados por granos cristalinos de un tamafio medio en torno a 4-5 nm.
Ademés, se ha visto una clara diferencia estructural entre las fronteras de grano, que
presentaban un espesor medio de alrededor de 0,5 nm, y €l interior de los cristalitos.
Aquellos resultados han mostrado tener un papel fundamental en las propiedades
magneéticas de los sistemas cuando en ellos se induce anisotropia de canje. Asi los

principal es resultados obtenidos se resumen a continuacion:

Los dos sistemas estudiados presentan anisotropia de canje en e rango de
temperaturas inferiores a Tg, temperatura que ha sido determinada a partir del
andlisis de la evolucion térmica de los ciclos de histéresis. Las temperaturas

determinadas son las siguientes:

Teg =180K en €l sistemaNggFex / Co-O
Tg =400K en el sistemaNiggFex / NiO

La dependenciatérmica del campo de canje He presentaun cambio de signo que se

produce a la temperatura Te siendo ésta:

Te=150 K en € sistema NiggFeyo / Co-O
Te=300K en el sistema NiggFexg / NiO

Este cambio de signo se relaciona con un cambio de signo del momento no

compensado neto que interacciona con € FM.
Se ha propuesto un mecanismo para explicar € cambio de signo del momento

descompensado a una cierta temperatura basado en la existencia de dos sub-

estructuras en los granos AF, frontera e interior, con diferentes temperaturas de
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orden. Se identifica la temperatura Tg con la temperatura de orden del interior de
grano y la temperatura T con la temperatura de orden de la frontera de grano de
los granos AF. La transicion completa a estado no magnético de la frontera de
grano permite la aparicion del efecto del momento descompensado del interior de
grano, que tiene signo opuesto y produce e desplazamiento positivo del dclo de

histéresis.

Se ha desarrollado un modelo tedrico en € que € que la intercara AF se modela
mediante una distribucion log-normal de granos circulares independientes. En cada
uno de los granos AF los espines estédn dispuestos antiparalelamente en un red
bidimensional cuadrada. Inicialmente se “polariza” el momento descompensado de
la distribucién en una direccion. El efecto de la temperatura se simula mediante la
pérdida de orden magnético en una corona circular exterior. El modelo predice €
cambio de signo del momento neto de la distribucion de granos cuando € tamafio de
la frontera no magnética es del orden de un parametro de red (0,427 nm en € caso
del Co-0). Este resultado esté en buen acuerdo con la estimacion del tamafio de

fronteraa partir de las imagenes TEM.

L os efectos de entrenamiento a baja temperatura ponen de manifiesto la existencia
de una intercara con un momento descompensado muy elevado formada por una
gran cantidad de granos AF en configuraciones energéticas inestables. Las sucesivas
inversiones del momento ferromagnético provocan transiciones irreversibles de los
granos AF a estados energéticamente mas favorables que revierten en una reduccion
del momento neto descompensado en la intercara. Este hecho tiene como
consecuencia una gan reduccion de los valores de H y He en ciclos de histéresis
consecutivos. El efecto es mayor en e sistema NigoFexo / Co-O puesto que es € que

tiene menor tamafio de grano AF y mayor anisotropia local.

En e sistema NiggFexo / Co-O e entrenamiento de la muestra a temperaturas en
torno a Tr provoca la transicion de la frontera de grano a su estado no magnético
induciendo el cambio de signo de He. En este rango de temperaturas la frontera
tiene un magnetismo muy débil y es suficiente la primera inverson del momento

ferromagnético para provocar su transicién compl eta.
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A temperaturas Tmeq SUperiores a Tral retirar el campo de enfriamiento se produce la
relgjacion inmediata de la frontera a su estado no magnético. Por €llo, en este rango
de temperaturas €l primer ciclo presenta ya desplazamiento positivo y el efecto del

proceso de entrenamiento es la progresiva reduccion del campo de canje He.
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Capitulo5

Relajacion magnética y magnetorresistencia

El estudio de las propiedades de relgjacion magnética y de transporte en un
sistema magnético congtituye una importante via para la determinacion de los procesos
de imanacion que tienen lugar en é. En ese sentido, en este capitulo, a través de este
tipo de medidas se van a obtener importantes y novedosas conclusiones sobre los
procesos de imanacion que tienen lugar en sistemas nanocristalinos con anisotropia de
canje. Si bien en €l capitulo anterior se estudio la evolucién térmica del campo de canje
y € campo coercitivo, independientemente del mecanismo que producia la inversion de
laimanacion en el ferromagnético, en este capitulo el estudio se centrard, precisamente,
en la determinacion de la naturaleza del proceso de imanacion en el sistema NigoFexo /
Co-0 adiferentes temperaturas y en las diferentes ramas del ciclo de histéresis

Desde el descubrimiento de la anisotropia de canje en 1961 [1] se han hecho
continuados esfuerzos por esclarecer el mecanismo de inversion de la imanacion en este
tipo de sistemas. Iniciamente se propuso la rotacion uniforme de la imanacion del FM,
mecanismo que posteriormente ha sido descartado por falar en las predicciones de los
vaores de He y Hc. Como dternativas, se han propuesto otros mecanismos que
involucran la formacion de paredes de dominio en e AFM [2,3,4] sobre los que la
imanacion del FM se comporta coherentemente.

Desde e punto de vista experimental, con € desarrollo de nuevas técnicas de
visualizacion de dominios, se han hecho numerosos trabajos en diferentes sistemas con
anisotropia de canje. Los trabgjos de Nikitenko et al. [5] sobre la asimetria en los
procesos de imanacion en sistemas policristalinos preparados con defectos, muestran
mediante técnicas de Microscopia Optica de efecto Faraday la formacion de paredes de
dominio con diferentes centros de nucleacion dependiendo de la rama del ciclo de
histéresis estudiada. Este comportamiento se comprende bien en estas muestras
policristalinas atendiendo a la naturaleza unidireccional de la anisotropia de canje. 1.K.
Schuller [6] et a., mediante la técnica de Reflectometria de neutrones polarizados,

determinan en muestras monocristalinas macladas una cierta microestructura de
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dominios, cuya disposicion depende de la direccion del campo de enfriamiento y de la
rama del ciclo estudiada. Los diferentes procesos de inversion de la imanacion que se
observan, son consecuencia de las caracteristicas particulares de las muestras
estudiadas, asi como de la direccion particular de medida. En los trabajos de X. Portier
et a. [7] se han detectado también, mediante Microcopia Lorentz Electrénica de
Transmisién, diferencias en los procesos de imanacion en las diferentes ramas del ciclo
de histéresis. Estos autores observan la formacion y crecimiento de un dominio
invertido en la rama de desimanacion, mientras que en la rama de reimanacion observan
primeramente la rotacion de la imanacion y posteriormente la nucleacion de un dominio
invertido. La técnica de Microscopia de Emisién de Fotoelectrones también ha sido
utilizada para la observacion de dominios en bicapas Co/LaFeOs [8]. Aunque esta
técnica ha sido probada con éxito en este sistema,este estudio no arroja conclusiones
concretas sobre e proceso de inversion de la imanacion.

Como se ha visto, la mayoria de los trabajos arriba citados se centran en €
estudio de las asimetrias presentes en los ciclos de histéresis. No obstante, en ninguno
de elos se hace alusion a los efectos de entrenamiento que suelen tener lugar en los
sstemas con anisotropia de canje, especiamente en los policristalinos. Una de las
caracteristicas presentes en los sistemas que presentan efectos de entrenamiento [9,10]
es, precisamente, la asimetria del primer ciclo de histéresis. Parece evidente, por tarto,
gue el mecanismo de imanacion cambia con €l entrenamiento de los sistemas, por 1o que
convendria diferenciar los mecanismos que tienen lugar antes y después del
entrenamiento.

En este sentido en este capitulo se desarrollard un estudio de los procesos de
inversion de la imanacion a diferentes temperaturas en e sistema NiggFex / Co-0O,
complementario a de los efectos de entrenamiento del capitulo anterior. Alli se vio
como en este sistema, tras € proceso de enfriamiento con campo, se inducia una
relativamente elevada descompensacion de momento en la intercara AF/FM, que
originaba valores de He tan adtos como —300 Oe en € primer ciclo de histéresis medido
a 50 K. Ademés, € primer ciclo exhibia una gran asimetria especialmente a bajas
temperaturas, que se reducia mediante € entrenamiento de la muestra, estabilizandose

de esta manera e mecanismo de inverson de laimanacion.
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En este capitulo se pretende determinar el mecanismo general de imanacion en
un sistema nanocristalino con anisotropia de canje, y en particular el que tiene lugar en

el estado metaestable en que se encuentra & sistema antes de su entrenamiento.
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5.1 Relajacion magnética

Se entiende por relgjacion magnética la variacion tempora de la imanacion de
un material a una temperatura y un campo magnético externo fijos. Street y Wooley
[11] estudiaron este fenOmeno en imanes permanentes de Alnico y asociaron este
cambio de laimanacion a fluctuaciones térmicas suficientemente energéticas como para
provocar la inversion irreversible de la imanacién en pequefias zonas del materia
[lamadas volumenes de activacion. La energia necesaria para la inverséon de la
imanecion en cada volumen de activacion se [lama energia de activacion. Esta barrera
energética sera superada cuando la energia térmica sea mayor que la energia de
anisotropia del volumen de activacion o particula. La probabilidad para que esto ocurra
puede ser expresada por el factor de Boltzmann:

aKVkeT

donde V es le volumen de la particula, K es la constante de anisotropia, kg la constante
de Boltzmanny T la temperatura. Asi, la variacion tempora de M puede ser expresada

segun la siguiente expresion:
-dM/dt= foM €= M/t
donde se define:

t1 = fy exp(-kKV/ksT)
[5.1]

como €l tiempo de relajacién o vida media, y fp ese factor de frecuencia que se suele
considerar constante e igual a10° s

Existen varios modelos mateméticos que dan cuenta de la relgjacion magnética
en diferentes sistemas y que proponen diferentes distribuciones para € tiempo de
relgacion. El més sencillo es e que predice un decaimiento exponencia de la

imanacion con e tiempo segun laley de Arrehnius-Néel:
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M(t) = M(0)e ™"
[5.2]

En este model o se propone un Unico valor del tiempo de relgjacion y por tanto se
considera una funcion univaluada de la energia de activacion. En un sistema de
particulas, todas tendrian igual volumen y el mismo valor parala barrera de energia por
lo que presentan la misma probabilidad de transicion.

Otros sistemas presentan comportamientos distintos debido a la existencia de
una cierta distribucion de tiempos de relgjacion, que puede ser consecuencia de una
distribucion de volimenes, de anisotropias o de centros de nucleacion de paredes de
dominios magnéticos. En € caso de una distribucion constante, tal y como proponen

Street y Wooley e integrando sobre la distribucién det se obtiene una ley logaritmica:

M(t) = Ct SIn(t)
[5.3]

donde C y S son parametros agjustables. El parametro S se llama viscosidad magnética y
depende del campo aplicado H. Este comportamiento logaritmico también es predicho
por O’ Grady [12], suponiendo una distribucién constante de volUmenes de particula.

A partir del pardmetro S es posible obtener un valor del volumen de activacion a

través de la siguiente relacion [13]:

[5.4]

donde ci,; es la susceptibilidad irreversible. La susceptibilidad irreversible da una

medida de la distribucion de barreras energéticas que hay en e sistema por lo que esta
relacionada con la evolucion tempora de la imanacion, cuyo origen es la activacion
térmica de los volumenes de activacion. Esta activacion térmica confiere a las
particulas, en € caso de un sistema de particulas la energia suficiente para superar la

altura energética de dichas barreras. Los vaores méximos de S y cj. reflgan e
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comportamiento de la mayoria de las barreras y se producen generalmente en torno al
campo coercitivo. Es decir, el campo aercitivo caracteriza la inversion de la mayoria
de los granos magnéticos en la muestra. Esta definicion de V puede considerarse como
el tamafio medio de grano magnético involucrado en la inversién de la imanacion.

Mas recientemente [14], se han propuesto otras distribuciones, como la funcién
gamma, que dan lugar a términos logaritmicos no lineales. Asi en e caso mas general,
en e gue exigtiera una distribucion més o menos estrecha de energias, se obtendria una
serie de potencias en In(t).

La relgjacion magnética también se ha estudiado en sistemas con anisotropia de
canje [15] en los que se observa generamente un comportamiento logaritmico de la
imanacion frente a tiempo para campos en torno al campo coercitivo. En algunos
trabajos [16], se han detectado diferencias en la relajacién magnética entre una rama del
cicloy otra, lo que pone de manifiesto una asimetria en € proceso de imanacion, que ya
se habia observado en otro tipo de medidas.

El andlisis de las propiedades de relgacion magnética de un sistema puede
proporcionar informacion acerca de la microestructura del mismo, tamafios de
particulas, energias de activacion, asi como de los mecanismos de inversion de la
imanacion. Desde el punto de vista de las aplicaciones interesa sobre todo conocer e
incluso controlar los tiempos de relgacion para fabricar dispositivos [0 més estables
posible.

El estudio de la relgacion magnética que se ha llevado a cabo en este trabajo
esta motivado, en buena parte, por los interesantes resultados obtenidos en € estudio de
los efectos de entrenamiento. Uno de estos resultados es la gran asimetria observada a
baja temperatura en las dos ramas del primer ciclo de histéresis tras € enfriamiento con
campo, y la disminucion progresiva de dicha asimetria que se produce tras los ciclos de
histéresis subsecuentes. La medida de la relgjacion va a proporcionar més informacion a
la hora de identificar y caracterizar |os procesos de imanacion gue tienen lugar en estas
circunstancias.

El estudio se ha centrado en e sistema NigoFexo (20 nm) / Co-O (20 nm) ya que
es € que presenta una fenomenologia mas interesante en cuanto a efectos de
entrenamiento se refiere. Se han hecho medidas de relgacion a dos temperaturas
caracteristicas: 50 K y 160 K. La primera se encuentra en el rango de temperaturas en €l

gue tanto la asimetria del primer ciclo como los efectos de entrenamiento son mas
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relevantes. La segunda esta en €l rango de temperaturas en las que € entrenamiento
produce un cambio de signo en el campo H: lo que hace interesante su andlisis. Las
medidas se han realizado en el magnetémetro SQUID en muestras de aproximadamente
0,5 cn? mediante e siguiente procedimiento experimental, esquematizado en el

diagrama5.1:
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PROCEDIMIENTO EXPERIMENTAL

=

Temperaturainicial

Latemperaturainicial es 300 K, superior a Tg del 0xido de cobalto ( ~ 180 K).

Aplicacion del campo de enfriamiento Hep

Enfriamiento en presencia de un campo de + 1000 Oe.

Temperatura de medida T,eq

Se han hecho medidasa50 K y a 160 K.
Secuencia de campos de entrenamiento

La secuencia de campos aplicados a Tneq hasta estabilizar e campo de medida

Hmed SEQUN larama del ciclo de histéresis que se estudie es:

12rama: Hmed (<0)
22rama: -10000e  Hmed (>0)
rama: -10000e  +10000e  Hpmeq (<0)

Aplicacion del campo de medida Hmed
M edida de la imanacion durante el tiempo de medida, tmeqd

El ritmo de medida aproximado es de 4 medidas por minuto.

Tinicial «
Henf

WV

Hmed

Secuenciade

» camposde —— H__.— M(t
entrenamiento med (finea)

Diagrama 5.1 Esquema del procedimiento experimental para el estudio de la relajacion magnética.
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51.1 Relajacion magnética a 50 K

Una de las caracteristicas més interesantes que se ha observado en este sistema
por debajo de la temperatura de bloqueo del AF, eslagran asimetria del primer ciclo de
histéresis realizado tras €l proceso de enfriamiento con campo. Esta asimetria, que se
observa claramente por la diferencia de forma de las dos ramas del ciclo, pone de
manifiesto un posible cambio en el proceso de imanacion, inducido por la reordenacion
del momento descompensado en la intercara del AF tras la primera inversion de la
imanacion en e FM.

Lafigura5.1.1 muestra el primer ciclo de histéresis medido en la muestra PY C4
a 50 K tras e enfriamiento con campo + 1000 Oe. Sobre la misma figura se ha
representado la derivada de la imanacion con respecto a campo, calculada a partir de
los datos del ciclo de histéresis. La magnitud de la derivada en cada punto es
proporcional a la susceptibilidad magnética, y la llamaremos aqui, por comodidad,
también susceptibilidad magnética, medida en emu/Oe. Este calculo muestra una clara

diferencia en los picos de susceptibilidad maxima en ambas ramas.

3,0x10™ 7,0x10°
| i -6
2,0x10™ ﬂr,....oo""‘ ] 6,0x10
. i -6 A~
. ] 5,0x10° @
1,0x10 1 O
= ] H{4,0x10° 5
= 1 =
0,0
N 13,0x10° L
e 1 ] I
-1,0x10* - 2,0x10°® °
i =
- 1,0x10°
-2,0x10* | oo
. Y _.—-"/ ] 010
-3,0x10"

— T T +——T—T— T — T
-1000 -750 -500 -250 O 250 500 750 1000

H(Oe)

Figura. 5.1.1 Primer ciclo de histéresis (linea azul con puntos) de la muestra PYC4 a 50K tras
enfriamiento con campo magnético de + 1000 Oe. Sobre él se ha representado (linea roja) la derivada
del momento respecto ala campo, calculada a partir de los datos experimentales.
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El proceso de la primera rama presenta mayor susceptibilidad que € de la
segunda rama. La susceptibilidad méxima medida es 7 10°® emu/Oe y ocurre en —625
Oe. En la segunda rama la susceptibilidad méxima es 3 10° emu/Oe y se produce en +
110 Oe. Ademas también existe una gran diferencia en la anchura de los picos. La
primera rama tiene una anchura de pico a media atura de 60 Oe frente a 130 Oe que
presenta la segunda rama.

En e segundo ciclo de histéresis la asimetria se ve reducida y los procesos de
ambas ramas presentan valores muy parecidos de la susceptibilidad 2,2 10° emu/Oe en
—250 Oe'y 2,8 10°® emu/Oe en +90 Oe, como se aprecia en la figura 5.1.2. Ademés la

anchura de los picos es del orden de 200 Oe en ambos casos.

3,0x10" 4,0x10°
2,0x10"
| 4 3,0x10°
~—~~
. [}
1,0x10 @)
= ] =i
4 2,0x10° c
=
T 0,0 S
N’ N
- T T
-1,0x10* 110x10° 8
| =
] ©
-2,0x10"
T——————=— o0
4 [ )
-3,0)(10-4 T T T T T T T T T T T

T T T T T
-1000 -750 -500 -250 O 250 500 750 1000

H(Oe)

Figura. 5.1.2. Segundo ciclo de histéresis (Iinea azul de puntos) dela muestra PYC4 a 50K tras
enfriamiento con campo magnético de + 1000 Oe. Sobre él se ha representado (linearoja) la derivada
del momento respecto al campo, calculada a partir de los datos experimentales.

Para analizar mas profundamente los diferentes mecanismos de inversién de la
imanacion en cada una de las ramas, se han hecho medidas de relgacion magnética a 50
K en varios puntos en torno a punto de méxima susceptibilidad, segin el procedimiento

experimental indicado
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a) Medidas de relajacion magnética a 50K: primerarama

En lafigura 5.1.3 se muestran las medidas correspondientes a la primera rama
para los valores de Hyeq indicados, en torno a =625 Oe Estas curvas, representadas en
escala logaritmica, exhiben una caida en Stipica de un decaimiento exponencial de la
imanacion frente al tiempo. Se han redlizado agustes numéricos de los datos

experimentales a una funcionde la forma [11]:

M =M,(2e 9" -9 [5.5]

Todos los gustes numéricos se han efectuado con e programa de célculo
incluido en e Software Microcal Origin 6.0, que ofrece los parametros Chi"2 y el
coeficiente de correlacion R*2 como medida de la calidad del gjuste, y que también se
incluirdn en las tablas de parametros. Un gemplo de uno de estos gustes, a campo
aplicado - 590 Oe, se muestra en la figura 5.1.4 (nétese la escala logaritmica del

tiempo). Latabla 5.1 presenta todos |os parametros obtenidos en esta serie de gjustes.

3,0x10* —e—-5700e
—&—.580 Oe
—e—-590 Oe
-600 Oe
2’0)(104 . —w—-610 Oe
-620 Oe
—4—-630 Oe
-640 Oe
1,0x10™
~—~~
S 00003 ]
£ -
o 00 o] ,/
N P
£ 00000
£ J
-1,0x10" A '
-2,0x10* ‘\‘\k o "
-3,0x10™ ey — —
1 10 100 1000 10000
t(s)

Figura. 5.1.3 Relajacion magnética en la primera rama del ciclo de histéresis de la muestra PYC4
medida para distintos campos a 50K tras enfriamiento con campo magnético de + 1000 Oe. El detalle

indica larama del ciclo de histéresis correspondiente.
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Figura. 5.1.4. Ajuste de | os datos experimentales de la relajacion magnética en la primera rama del ciclo
de histéresis de la muestra PYC4 medida a-590 Oey a 50 K.

Hmed(O€) Mo(emu) to(S) t (9 Chir2 (101 | Rr2
-570 210%+0 26 + 10 6600 + 40 42297  |0,98774
-580 2104+ 0 32+10 2600 + 10 47838  |0,99328
-590 210%+110* 10+ 3 1104+ 5 1,1857 0,99889
-600 |2,110%+110” 52+1 515 + 2 1,1441 | 0,99818
-610 |2,210%+210” 75+2 257 + 2 1,4961 0,99437
620 |2,210%+2107 130+ 4 152 + 2 1,0548 | 0,97573
630 [2,210%+210° | -220+10 132+ 4 0,54465 |0,93779
640 |2,310%+2107 | -560+ 30 200 + 10 0,39955 |0,83772

Tabla 5.1 Parametros del ajuste exponencial de |los datos experimentales de lamedida de relajacion
magnética en la primera rama del ciclo de histéresis a 50 K. Se sefiala en fondo gris el campo para €l

gueel valor det es minimo.

A lavista de estos resultados se pueden destacar 10s siguientes puntos:

El sistema muestra en la primera rama del ciclo de histéresis un proceso de

relajacion puramente exponencial lo que indica la presencia de una sola
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barrera de energia bien definida. Este comportamiento es especialmente
interesante e inusual en sistemas magnéticos nanocristalinos conmo el estudiado.

El parametro ty es positivo para los dos primeros campos de medida. Este
parametro representa el tiempo inicial de relgacion y no e tiempo inicia de
medida, que es posterior en estos dos casos. En los demés casos, en que b es
negativo, el sistema ya ha empezado arelgar de manera significativa antes de la

primera medida

El inverso del pardmetro t representala velocidad de decaimiento 1/t es maximo
cuando t es minimo, es decir en —630 Oe, cuando la susceptibilidad es maxima
en estarama del ciclo de histéresis. El méximo ritmo de decaimiento es 7,6:10°

s, como se observaen lafigura 5.1.5.

8x10°
7x10'3—-
6x10'3—-
5x10'3—-

4x10°

14 (s7)

3x10°
2x10°
1x10°%

04

T T T T T T T
-650 -640 -630 -620 -610 -600 -590 -580 -570 -560

Hme d(Oe)

Figura. 5.1.5. Dependencia del tiempo de relajacion con el campo de medida en la primerarama a
medida 50 K.

L os mejores gjustes se han obtenido para los campos - 590 Oe, - 600 Oey - 610
Oe. Observando la figura 5.1.3 se ve que para estos campos las condiciones son
las adecuadas para observar la inversion total de la imanacion.
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b) M edidas de relajacion magnética a 50K : segunda rama

En segundo lugar, se ha medido la relajacion magnética en la segunda rama del
ciclo de histéresis para valores de Hyeg €n torno a +110 Oe. Los resultados de estas
medidas se han representado en escala logaritmica en lafigura5.1.6. La evolucién lineal
de la imanacion en esta escala indica un comportamiento logaritmico de la relgjacion
magnética en esta segunda rama. En este caso € gjuste de los datos experimentales se ha

hecho sobre una funcién logaritmica de la forma[12]:

M =M, +SIn(t+t,)
[5.6]

1,0x10"
5,0x10°
A 0,00024
>
E o0 4 o
GJ /// 5 *
N” £ -0,0001-
E E 140 Oe -0,00024
-5,0x10° —e—130 Oe B S T
125 Oe H (0e)
—w¥— 120 Oe
115 Oe
—<4¢— 110 Oe
-1,0x10* 4 100 Oe
—&— 90 Oe
IIII| T T IIIIII| T T IIIIII| T IIIIIII| T T LA
1 10 100 1000 10000

t(s)

Figura. 5.1.6 Relajacion magnética en la segunda rama del ciclo de histéresis de la muestra PYC4
medida para distintos campos a 50K tras enfriamiento con campo magnético de + 1000 Oe. El detalle

indica larama del ciclo de histéresis correspondiente.

La figura 5.1.7 muestra un gjemplo del gjuste sobre los datos de la medida a +
110 Oe. En la tabla 5.2 se recogen los parametros obtenidos en esta serie de gjustes

numeéricos, y seincluye € coeficiente de correlacion lineal R.
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Hmed(O€) Mo(emu) S(emu) R
+90 1,010°+110° | 0,76 10°+ 410" 0,87712
+100 | 4,610°+410° | 2,1610°+ 110’ 0,996044
+110 | 4,310°+3107 | 25710°+1107 | 0,997844
+115 | 3110°+2107 | 25410°+110’ 0,998763
+120 | 2,110°+4107 | 2,4910°+110' 0,996766
+125 | 1,810°+2107 | 2.4710°+110’ 0,997894
+130 | 0,110°+210" | 2,3910°+110’ 0,999472
+140 | 2,010°+310° | 2,2910°+4107 | 0,996754

Tabla 5.2 Parametros del ajuste logaritmico de |os datos experimentales de la medida de relajacion
magnética en la segunda rama del ciclo de histéresis a 50 K. Se sefiala con fondo gris el campo para el
cual el parametro Ses maximo.

6,0x10° -
4,0x107°

2,0x10° -

0,0

m (emu)

-2,0x10° 4
-4,0x107°

-6,0x107°

TTTT]
100

t (s)

10000

Figura. 5.1.7. Ajuste de | os datos experimental es de |a rel ajacion magnética en la segunda rama del ciclo
de histéresisdela muestra PYC4 medida a +110 Oey a 50 K.
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A partir de estos resultados obtenidos en la segunda rama podemos destacar |os

siguientes puntos:

El mecanismo de relgacion magnética ha cambiado totalmente tras el
entrenamiento de la muestra correspondiente al primer medio ciclo de
histéresis. Ahora se observa una evoluciéon logaritmica que indica la

existencia de una distribucion de barreras energéticas con una cierta anchura.
El pardmetro S(H) alcanza su valor méximo, 2,57 10°° emu, para Hmeg= +110

Oe, es decir en torno a valor maximo de la susceptibilidad, tal y como se

observaen lafigura5.1.8.

3,0x10™

2,5x10™ 1

2,0x10™

S (emu)

1,5x10™

1,0x10™

5,0x10° — ———
90 100 110 120 130 140

H
med(oe)
Figura. 5.1.8. Dependencia del parametro Scon el campo de medida en la segunda rama medida a 50K

El valor maximo de la susceptibilidad calculada anteriormente (ver figura 5.1.1)
es aproximadamente 3 10°® emu/Oe. Se tomara este valor de la susceptibilidad
como valor de la susceptibilidad irreversible, en una aproximacion aceptable.

Introduciendo los siguientes valores en la ecuacion [5.4]:
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kg= 1,38:10% erg/K Snax = 2,57 10° emu
T=50K Ms (Permalloy)= 500 emu/cm?®
c = 3:10°% emu/Oe

se ha calculado € volumen de activacion. Suponiendo una simetria esférica de
los granos se puede hacer una estimacion del tamafio medio (unidimensional) de

grano correspordiente a dicho volumen de activacion:

3V »1L7nm

Este tamarfio estimado es ligeramente menor a tamafio medio que se estimo en
el capitulo 3 parael Permalloy, a partir de laimégenes TEM. Dicho valor medio
era aproximadamente 14 nm.

C) Medidas de relajacion magnética a 50K : tercerarama

Por ultimo se ha medido la relgjacion magnética en latercera rama en torno a—
245 Oe, valor del campo en e que e segundo ciclo presenta maxima susceptibilidad en
la rama de campos negativos. En la figura 5.1.9 se han representado, también en escala
logaritmica, estas medidas que de nuevo muestran un comportamiento logar itmico. Se
han gjustado numéricamente los datos experimentales a una funcion logaritmica de la

forma:

M =M,- Sin(t+t,)
[5.7]

Los parametros obtenidos en esta serie de gjustes se muestran en la tabla 5.3.

Como gemplo del gjuste realizado, véase la figura 5.1.10 en la que se muestran los

datos experimentales de la medida a—230 Oey el gjuste correspondiente.
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Figura. 5.1.9. Relajacién magnética en la tercera rama del ciclo de histéresis de la muestra PYC4
medida a distintos campos y a 50K tras enfriamiento con campo magnético de +1000 Oe.y entrenamiento
con -1000 Oey + 1000 Oe sucesivamente. El detalleindica la rama del ciclo de histéresis
correspondiente.
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Figura. 5.1.10. Ajuste de los datos experimental es de la relajacion magnética en la tercera rama del ciclo
de histéresis de la muestra PYC4 medida a—230 Oeya50K.
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Hmed(O€) Mo(emu) S(emu) R
180 | 1,5810%+110° | 1,4610°+2107 | 0,97154
210 | 1,4610%+0,2:10° | 22710°+2107 | 0,99075
-220 1,3810%+110° | 25410°+3107 | 0,98532
-230 1,2210%+210° | 26210°+1107 | 0,99941
240 | 09610%+110° | 23410°+3107 | 0,99897
-250 0,3110%+110° | 25410°+410° | 0,93461
-260 0,4110%+110° | 22910°+110 | 0,99486
270 | 0,2810%+0,210° | 20810°+1107 | 0.99897
280 | 0,0810%+110° | 231.10°+3107 | 097827
290 | 0,1210%+0,310° | 21310°+1107 | 0,99779
-320 0610%+110° | 1,9010°+310' | 0,97186

Tabla 5.3 Parametros de ajuste logaritmico de los datos experimental es de la medida de relajacion
magnética en la tercera rama del ciclo de histéresis a 50 K. Se destaca sobre fondo gris el valor del
campo para el que el parametro Ses maximo

A lavista de estos resultados se pueden destacar 1os siguientes puntos:

El proceso de relgacion magnética en la tercera rama presenta de nuevo una
dependencia temporal logaritmica, que al igua que en el caso de la segunda

rama la presencia de una distribucion ancha de energias.

El maximo valor del parametro S ocurre en torno a -230 Oe y es

aproximadamente 2,62 10™ emu. Como se observa en lafigura 5.1.11.

Tomando & méaximo de susceptibilidad de esta tercera rama (ver figura 5.1.3)
que es 2 10° emu/Oe, se ha calculado € volumen de activacion de igua forma
que en € caso anterior y se ha estimado un tamafio medio de grano

correspondiente a dicho volumen:

Ve »10,2nm
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Este vaor, un poco menor que e obtenido en & caso de la segunda rama,
también es ligeramente menor a tamafio medio de grano estimado para €

Permalloy a partir de las imégenes TEM en €l capitulo 3.

2,8x10°

2,6x10°
2,4x10°

2,2x10°

S (emu)

2,0x10°
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1,6x10°

1,4x10°

— 7T T T -~ T T~ T T~ T "~ T "~ T
-340 -320 -300 -280 -260 -240 -220 -200 -180 -160

Hme d(Oe)

Figura. 5.1.11. Dependencia del parametro Scon el campo de medida en la tercera rama medida a 50K
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5.1.2 Relajacion magnética a 160K

Se han realizado también en este sistema medidas de relgjacion a 160 K. Esta
temperatura se eligié por estar en el rango de temperaturas en el que el entrenamiento
tiene el efecto de cambiar € signo del campo de canje. A esta temperatura la asimetria
en las ramas no es apreciable en & primer ciclo de histéresis. Lafigura5.1.12 muestra el
primer ciclo de histéresis a 160 K sobre e que se ha representado |a derivada calculada
a partir de los datos experimentales. La susceptibilidad no presenta una gran diferencia
de valores 2,25:10-5 emu/Oe y 2,40-10° emu /Oe, entre las dos ramas y la anchura a
media altura de ambos picos es de 15 Oe. Estos valores indican que efectivamente no
hay un cambio apreciable en el proceso de imanacion tras la primera inversion de la

imanacion del ferromagnético.

3,0x10" 2,56x10°
2,0x10™ 4 -2,0x10°
1,0x10™ )
P - 1,5x10° (5
- -
= 0,0 =
L -1,0x10° GE_,
N
-
-1,0x10™ I
6
L 5,0x10° D
) =
-2,0x10" 1 ©
= 0,0
-3,0x10" — —

T T T T T T T T T T
-200  -150 -100 -50 0 50 100 150 200

H(Oe)

Figura5.1.12 Primer ciclo de histéresis (linea azul de puntos) de la muestra PYC4 a 160 K tras
enfriamiento con campo magnético de + 1000 Oe. Sobre él se ha representado (linearoja) la derivada
calculada a partir de los datos experimentales.

Lo que si es destacable es que en €l segundo ciclo de histéresis se produce una
inversion del signo del desplazamiento acompafiada de una ligera asimetria en las dos
ramas:. la primera presenta un pico de la susceptibilidad cuyo méximo valor es 2,2 -10°°

emu/Oe y su anchura a media altura 13 Oe. La rama de campos positivos presenta
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mayor susceptibilidad 2,5 10 emu/Oe y menor anchura a mitad de altura 16 Oe como

se observaen lafigura5.1.13.

3,0x10™*
- 2,5x10°
2,0x10™ A
- 2,0x10°
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1,0x10™" 7 8
~—~
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c L 1,0x10° L
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-5,0x10" =
. =
-2,0x10™* ©
= 0,0
-3,0XZ|.0_4 T T T T T T

— ————
-200 -150 -100 -50 0 50 100 150 200

H(Oe)

Figura 5.1.13 Segundo ciclo de histéresis linea azul de puntos) dela muestra PYC4 a 160 K tras
enfriamiento con campo magnético de + 1000 Oe. Sobre él se ha representado (linea roja) la derivada
calculada a partir de los datos experimentales.

Se han realizado medidas de relgjacion magnética a 160 K con campo aplicado
entorno a los puntos de méxima susceptibilidad correspondientes a la primera, segunda

y terceraramas.

a) Medidas de relajacion magnética a 160 K: primera rama

En la figura 5.1.14 se muestran las medidas de relgjacion a 160 K para los
campos Hneqd indicados entorno a -65 Oe. Representadas en escala logaritmica, estas
medidas manifiestan un decaimiento exponencial de la imanacion. Se han realizado
gjustes a una exponencia de la forma de la ecuacion [5.5]. Los parametros de esta serie
de gustes se muestran en la tabla 5.4. Un gemplo de estos gjustes se muestra en la
figura5.1.15.
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Figura 5.1.14. Relajacién magnética en la primera rama del ciclo de histéresis de la muestra PYC4
medida a distintos camposy a 160 K tras enfriamiento con campo magnético de + 1000 Oe. El detalle

indicalarama del ciclo de histéresis correspondiente.
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Figura 5.1.15. Ajuste exponencial de |os datos experimentales de la relajacion magnética en la primera
rama del ciclo de histéresis de la muestra PYC4 medida a-70 Oey a 160 K.
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Hmed(O€)|  Mo(emu) to(S) t (S) Chi~2 (10 R
-45 1,810+ 0 4180 + 20 97130 + 70 0,07 0.97832
-50 1,810%+0 1520 + 10 31540 + 30 0,17 0.99416
-55 1,810%+0 567 + 3 13448+ 20 0,02 0.99548
-60 1,810+ 0 250+ 1 3202 + 20 9,60 0.98763
-65 1,810%+0 50 + 10 1230 + 10 10,91 0.98724
-70 1,810+ 0 13+ 4 457 +5 7,84 0.98474
-75 1,810+ 0 -16+5 190 + 10 23,26 0.88528

Tabla 5.4. Parametros de ajuste exponenci al de los datos experimentales de la medida de relajacién
magnética en la primera rama del ciclo de histéresisa 160 K. Se sefiala sobre fondo gris el valor del
campo para el quet esminimo

A partir de estos resultados se pueden destacar |0s siguientes puntos:
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definida para la inversion de la imanacion.

— 75 Oe, es decir en torno a campo coercitivo, y es 5,3-10° st

experimentales a la funcion propuesta en la ecuacion [5.5].

La imanacion muestra en esta primera rama a 160 K un claro decaimiento

exponencial gque indica la existencia de una sola barrera energética bien

El méximo valor ritmo de decaimiento (minimo valor de t) se alcanza en

Los coeficientes de correlacion muestran un buen guste de los datos
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b) Medidas de relajacién magnética a 160 K: segunda rama

La figura 5.1.16 muestra la medida de relgjacion a 160 K correspondiente a la
segunda rama para varios campos aplicados entorno a +60 Oe
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2,0x10™ /,——-
1,5x10*
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1,0x10™ 1 oar o _,d)

95,0x10‘5—_ B " how
GE.) 0,0 —&—-45 Oe
~ i —8—-48 Oe
£-5,0x10° 1 -51 Oe
] —¥—-540e
4 | -57 Oe
-1,0x10 _ -60 Oe
4| -63 Oe
-1,5x10 _ . 6606
-2,0x10" 4 THT690e

b T ey | A | L
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Figura 5.1.16. Relajacion magnética en la segunda rama del ciclo de histéresis de la muestra PYC4
medida a distintos camposy a 160 K tras enfriamiento con campo magnético de + 1000 Oe y
entrenamiento con - 1000 Oe. El detalleindica larama del ciclo de histéresis correspondiente.

Estas curvas vuelven a presentar una dependencia exponencial de la imanacion con
el tiempo (nétese la escala logaritmica del tiempo). Se han hecho gjustes numéricos a

una funcion de la forma [11]:

M=-M,(2e " - 1)

La tabla 5.5 presenta los parametros de gjuste de esta segunda medida y la figura
5.1.17 un gjemplo del gjuste realizado para un campo aplicado de + 51 Oe.
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Figura5.1.17. Ajuste a una exponencial de |los datos experimentales de la relajacion magnética en la
segunda rama del ciclo de histéresis de la muestra PYC4 medida a +51 Oey a 160 K.

Hmed(O€)|  Mo(emu) to(9) t (s) chir2@o'hy | R
+45 110%+310* | 9000+ 100 | 48000+ 1000 | 058087 |0,94489
+48 |0,710%+0,110%| 8000+ 100 | 12500 + 500 0,166 0,99767
+51 |0,210%+110°| 4200+ 100 2700 + 30 0,74821 | 0,99745
+54 | 0,610%+4107 882+ 4 1220 + 10 1,4019  |0,99698
+57 110%+110° 222+ 4 620 + 10 5,578 0,98393
+60 |1,310%+110° -13+7 380+ 10 9,9367 0,94229
+63 |1510%+5107 | -440+20 490 + 20 52212  |0,91281
+66 |1,710%+3107 | -790%30 560 + 20 2,0932  |0,92606
+69 |1,810%+2107 | -1100+ 40 600 + 20 1,0471 0,93267

Tabla 5.5 Parametros de ajuste exponencial de |os datos experimentales de la medida de relajacién
magnética en la segunda rama del ciclo de histéresisa 160 K. Se sefiala en fondo gris el valor de campo
para el cual el parametrot es minimo.
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A partir de estos resultados se pueden remarcar |os siguientes puntos:

De nuevo la imanacion de muestra un comportamiento exponencial en esta
segunda rama. A diferencia que lo que ocurria a 50 K temperatura a la cua
cambiaba el proceso de relgjacion magnética de la primera rama a la segunda, en

este caso se mantiene la misma dependencia.

El méaximo valor del ritmo de crecimiento se produce a+ 60 Oey es 2,7-103s ™.

L os coeficientes de correlacion indican un buen gjuste de los datos

experimentales.

) Medidas de relajacién magnética a 160 K: tercera rama

Por dltimo se ha medido a 160 K la evolucion temporal de la imanacion
correspondiente a la tercera rama. Se han aplicado campos Hneq €n torno a valor del
campo coercitivo en esta rama que es aproximadamente 48 Oe. En la figura 5.1.18 se

han representado las curvas de rel gjacion medidas en este caso.

4_
2,0x10° 1 44 Oe

—8—-46 Oe 300

\ -48 Oe 2,0x16'4

1,5x10™
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Figura. 5.1.18. Relajacion magnética en la tercera rama del ciclo de histéresis dela muestra PYC4

medida a distintos camposy a 160 K tras enfriamiento con campo magnético de + 1000 Oe y
entrenamiento con - 1000 Oe.
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De nuevo estas medidas presentan un decaimiento exponencia de la imanacién
en € tiempo. Se han realizado los gjustes de |os datos experimentales a una expresion de
la forma habitual (ecuacion [5.5]). Los resultados de dichos agjustes se encuentran en la
tabla 5.6.

Hmed(O€) Mo(emu) to(S) t (9 Chir2 (101 | Rr2
44 |1,410%+4107 | -150+10 920 + 10 8,78 0,95911
46 1610% £4107| -280+10 700 + 10 10,17 0,92432
48 | 1,710*+4107 | -370+20 570 + 10 10,00 0,87808
50 |1,810%+3107 | -520+20 580 + 10 6,14 0,88773
52 11,810%+2107 | -720+20 610 + 10 3,80 0,89352
54  1910%+2107 | -1050+ 30 680 + 20 1,96 0,89516

Tabla 5.6 Parametros de ajuste exponencial de los datos experimentales de la medida de relajacién
magnética en la tercerarama del ciclo de histéresisa 160 K. Se sefiala en fondo gris el valor de campo

para el cual el parametrot es minimo.

De estos gjustes numéricos se obtiene 10s siguientes resultados:

Los datos experimentales obtenidos en la medida de la tercera rama exhiben
nuevamente una relajacion exponencial de la imanacion. De nuevo € sistema
presenta una sola barrera energética bien definida que es responsable de este

comportamiento de la imanacion.

El maximo ritmo de decaimiento de la imanacién se produce cuando €l campo
de medidaes-48 Oey esigua a1,7-10°s™.

El pardmetro t negativo en todos los casos indica que € sistema empieza a

relgar antes de la primera medida.

Las medidas de relgjacion presentadas aqui han revelado un cambio radical en
el modo de relajacion de los sistemas, con € proceso de entrenamiento y la con
temperatura. En el siguiente apartado se hara uso de la medida de magnetorresistencia

anisotropa para determinar la naturaleza de |os procesos imanacion.
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5.2. Magnetorresistencia anisotropa

Los diferentes modos de relgjacion observados en e estudio anterior ponen de
manifiesto diferentes procesos de imanacion, gue seran aqui objeto de andlisis a través
de la medida de curvas de magnetorresistencia anisotropa. Este estudio, como se veraen
los resultados presentados a continuacion, permitira dilucidar cua es el mecanismo de
inversion de la imanacion que se produce en e sistema NioFey /Co-O cuando se
establece en @ la anisotropia de canje a diferentes temperaturas y como evoluciona
dicho mecanismo con & entrenamiento de la muestra. Los resultados de este estudio y
los obtenidos en el de relgjacion magnética se analizaran conjuntamente.

Debido a la dependencia angular [2.8] de la magnetorresistencia es posible
discernir entre un proceso de rotaciones de la imanacion o un proceso de nucleacion y
salto de paredes de 180°. Mientras €l primer tipo de mecanismo da lugar a variaciones
de AMR con una dependencia cuadratica con la imanacién [2.7], la nucleacion de un
dominio invertido y e desplazamiento de paredes de 180° apenas produce variacion de
magnetorresistencia, 10 que hace mantener constante el valor de la resistencia para todos
los valores de la imanacion. La definicion de AMR que se ha tomado en este estudio (y

en capitulos posteriores) es la siguiente:

. R(H)- R(H

% - Sat) 00
—(H) =100 L) (%)

[5.8]
donde R(H) es laresistencia medida cuando el valor del campo aplicado esH, y R(Hsx)
es el valor de resistencia medido en e estado de saturacion magnética. Se ha tomado

como referencia €l estado de saturacién magnética por ser un estado de imanacion bien

definida en e sistema. Segun este criterio, la magnetorresistencia:

- %(H) es negativa cuando el efecto AMR es positivo, es decir, si R(Hsxz)> R(H)

- %(H) es positiva cuando €l efecto AMR es negativo , es decir, s R(H)> R(Hs)
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Las medidas de AMR se han redlizado en e magnetémetro SQUID mediante €l
método de las 4 puntas en configuracion longitudinal, descrito en € capitulo 2, sobre
una muestrade 3~ 10 mn¥. El procedimiento experimental, andlogo al llevado a cabo
en el estudio de efectos de entrenamiento del capitulo 4, se ha esguematizado en €l
diagrama 5.2. El procedimiento consiste en & enfriamiento con campo aplicado de
+1000 Oe, desde 300 K hasta la temperatura de medida Treq, Y |a medida de dos curvas
de AMR consecutivas. El campo méximo aplicado es + 1000 Oe.

Tinicia
Henf

WV

Tmed medida de 3 curvas

de magnetorresistencia
consecutivas

Diagrama 5.2 Esquema del procedimiento experimental para el estudio de curvas de

magnetorresistencia.

Por analogia con el estudio de relagjaciéon magnética, se han estudiado en
profundidad las medidas realizadas a las temperaturas 50 K y 160 K. No obstante, se ha
hecho un estudio de la evolucion térmica de las curvas de magnetorresistencia en €

rango de temperaturas comprendido entre 50 K y 300 K.
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5.2.1. Curvasdemagnetorresistencia a 50 K

5.2.1.1. Primeracurvademagnetorresistenciaa50 K

En lafigura 5.2.1 se muestra la primera curva de magnetorresistencia medida en
la muestra PYC4 a 50 K tras €l proceso de enfriamiento. La airva presenta dos
minimos, uno en -575 Oe y otro en +110 Oe, que se corresponden con los valores de
maxima susceptibilidad que se obtenian en la derivada del ciclo de histéresis (ver figura

5.1.1). Los valores de magnetorresistencia de estos dos extremos ®n 0.2% y 1,8%,

respectivamente.
0,0 -1 ry Py e_,_,——.
[ )
-0’5 -
)
>
N’
X -1,0-
~~
nd
a)
-1’5 -
-2,0 T T T T T T T T
-1000 -500 0 500 1000
H(Oe)

Figura5.2.1. Primera curva de magnetorresistencia medida a 50 K.

La primera caracteristica destacable de esta medida es la gran diferencia
existente entre la rama de campos positivos y la de campos negativos. Ademés de la
diferencia de valores de AMR, se observa una gran asimetria que la forma de la curva
presenta en ambas ramas. Este hecho también se pone de manifiesto en la curva de

resistencia frente a imanacion que se ha representado en la figura 5.2.2.
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/ Primerarama

0,0 JJ“
-0,5 -
~—~
o
S 10-
s /
@
0O 35-
/
-2,0 Segunda rama

T T T T T T T T T T T T
-3x10* -2x10* -1x10* O 1x10* 2x10* 3x10™
m(emu)

Figura 5.2.2. Dependencia de la magnetorresistencia con la imanacion, medidas en la primera curva a
50 K.

En este gréfico se observa que en e primer proceso, (Mu® -Mmk), la
magnetorresistencia es practicamente constante en todo e rango de la imanacion,
mientras que en e segundo proceso, (-Mx® My), Se observa una dependencia
cuadrética de la magnetorresistencia frente a la imanacion. Esta gran diferencia entre las

dos ramas puede, en principio, tener dos origenes:

a) El proceso de inversion de la imanacion en la primera rama del ciclo (para
campos negativos) tiene lugar con una elevada susceptibilidad y un corto tiempo
de relgacion (Figs. 5.1.1 y 5.1.3) Puede darse el caso de que la velocidad de
medida de la magnetorresistencia (aproximadamente 2 medidas por minuto, dada
larazén de aplicacion del campo magnético en e SQUID), no sea suficiente para
observar € proceso de imanacion.

b) Efectivamente, hay una diferencia substancial entre los procesos que tienen
lugar en ambas ramas, por o que la variacion de magnetorresistencia es también
diferente.

Con objeto de anadlizar la primera de las dos posibilidades anteriores, se ha

medido la evolucion temporal de la magnetorresistencia. El experimento, similar a de
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medida de la relgjacion magnética, consiste en medir la magnetorresistencia en el
tiempo con un campo aplicado constante. El procedimiento experimental, andlogo a de
la medida de relajacion magnética, se ha esquematizado en el diagrama 5.3. Este
consiste en € enfriamiento de la muestra con un campo aplicado de +1000 Oe, desde
300 K hasta la temperatura de medida Treq, Y la posterior aplicacion del campo de
medida Hnyeg. El ritmo de medida es de dos medidas por segundo.

Tinicial <
Henf

v \/
Secuenciade

— camposde —— H__——AM R(t

. med)
entrenamiento

Tmed

Diagrama 5.3 Esquema del procedimiento experimental para el estudio de la evolucidn temporal de

la magnetorresistencia.

Se hicieron dos medidas de la evolucion temporal de la magnetorresistencia a 50

K: ambas se han representado en la figura 5.2.3:

La primera, correspondiente a la primera rama de la primera curva de
magnetorresistencia, fue realizada con un campo aplicado de -560 Oe. El resultado
de esta medida muestra una variacion maxima de la magnetorresistencia de 0,2 %.
Este valor coincide con e medido en la curva de magnetorresistencia (ver figura
5.2.1).
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La medida correspondiente a la segunda rama de la primera curva de
magnetorresistencia, con campo aplicado +85 Oe, presenta una variacion maxima de
la magnetorresistencia de 1,8%. Este valor también es coincidente con el valor

medido en la curva de magnetorresistencia (ver figura5.2.1).
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Figura 5.2.3. Evolucién temporal de la magnetorresistencia medida a 50 K con campo aplicado-560 Oe
(primerarama) y con campo aplicado + 85 Oe (segunda rama).

El experimento muestra que, efectivamente, existe una diferencia substancial
entre los valores de magnetorresistencia medidos en una ramay en otra: € valor en la
primera es 9 veces menor gque en la segunda. Por ello resulta plausible que la diferencia
de comportamiento magnetorresistivo se deba a una variacion en € proceso de
imanacion. En la primera rama del ciclo se produce una inversion de la imanacién sin
variacion de resistencia, propia de los procesos de nucleaciéon de un dominio invertido y
movimiento de paredes. En la segunda rama existe una variacion cuadrética de la
resistencia con la variacion de la imanacion (ver figura 5.2.2) propia de los procesos de

rotaciones.
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5.2.1.2. Segunda curvade magnetorresistenciaa 50 K

La segunda curva de magnetorresistencia, mostrada en la figura 5.2.4, del mismo
modo, exhibe dos minimos que en este caso son aproximadamente de la misma
amplitud, 1,8%. Estos extremos estdn Situados en -240 Oe y 80 Oe, vaores
correspondientes a los picos de maxima susceptibilidad del ciclo de histéresis (ver
figura 5.1.2). La curva, aunque esta desplazada (aproximadamente — 80 Oe), presenta
mayor simetria que la primera, 1o que indica una estabilizacion del proceso de
imanacion.

0,0 °

-0,5 1
)
>
~
X -1,0-
~~
x
o)

-1,5

'2,0 T T T T [ T T T !

-1000 -500 0 500 1000

H(Oe)
Figura 5.2.4. Segunda curva de magnetorresistencia medida a 50 K.

En la figura 5.2.5 se ha representado la evolucion de la magnetorresistencia con
la imanacion, medidas en la segunda curva tras e proceso de enfriamiento. El
comportamiento en las dos ramas es smilar, presentando ambas una dependencia

claramente parabolica (ver ecuacion [2.9]), como corresponde a un proceso de inversion
de laimanacion por rotaciones
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Figura 5.2.5. Dependencia de la magnetorresistencia con la imanacion, medidas en la segunda curva a
50 K.

5.2.2. Curvasdemagnetorresistenciaa 160 K

En las figuras 5.2.6 y 5.2.7 se muestran las dos curvas de magnetorresi stencia
medidas a 160 K. A esta temperatura, Si se recuerdan los resultados del estudio de los
efectos de entrenamiento (figura 4.2.3), éste provocaba un cambio de signo en €
desplazamiento de los ciclos de histéresis. Este resultado se confirma aqui a traveés de
la medida de la AMR a 160 K: la primera curva (figura 5.2.6) esta desplazada
aproximadamente —10 Oe, mientras que la segunda curva (figura 5.2.7) presenta un
desplazamiento positivo de en torno a+ 9 Oe.
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Figura 5.2.6. Primera curva de magnetorresistencia medida a 160 K
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Figura 5.2.7. Segunda curva de magnetorresistencia medida a 160 K.
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La medida de la primera curva (figura 5.2.6) vuelve a mostrar una cierta
diferencia de valores de AMR entre la primeraramay la segunda rama. Esta diferencia,

no obstante, se ha visto reducida, siendo ahora los valores - 0,3% en la primeraramay

- 0.5% en la segunda.

La diferencia de procesos en las dos ramas también se sigue poniendo de

manifiesto en la evolucion de la magnetorresistencia con la imanacion, que se ha

representado en lafigura 5.2.8.

DR/R(%)

Figura 5.2.8. Dependencia de la magnetorresistencia con laimanacion, medidas en la primera curva a
160K. La linea de puntos representa un comportamiento parabdlico similar al encontradoa 50 K.

En la segunda curva (figura5.2.7) medida a 160 K, € proceso de inversion de la
imanacion parece estabilizarse. La diferencia de valores de AMR entre ramas positivay
negativa se ha reducido, siendo - 0,6 %y —0,7 % respectivamente. La dependencia de la

magnetorresistencia con la imanacion correspondiente a esta medida se muestra en la

figura5.2.9.
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Figura 5.2.9. Dependencia de la magnetorresistencia con la imanacion, medidas en la segunda curva a
160 K. La linea de puntos representa el comportamiento parabdlico.

Se observa que en esta temperatura todas las dependencias de la
magnetorresistencia con la imanacién se algjan del comportamiento parabdlico, o que
indica que € mecanismo de inversion se algja de un proceso de rotaciones, siendo

predominante la nucleacion y propagacion de paredes.

5.2.3. Dependencia térmica de la magnetorresistencia

Se han medido curvas de magnetorresistencia a diferentes temperaturas en €
rango comprendido entre 50 K y 300 K. De esta manera, se ha estudiado la evolucion
térmica del proceso de imanacion en cada una de las ramas de las dos primeras curvas
medidas tras el proceso de enfriamiento.

Para cada temperatura estudiada se han determinado las maximas variaciones de
la magnetorresistencia en las cuatro ramas, correspondientes a cada una de las dos
curvas de magnetorresistencia medidas. Los resultados se han representado, en valor

absoluto, en lafigura 5.2.10 en la que se muestran las cuatro curvas obtenidas
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Figura 5.2.10. Dependencia térmica del méximo de |la magnetorresistencia medido en lasramas
indicadas de las curvas de magnetorresistencia.

A la vista de las medidas anteriormente expuestas se pueden destacar los

siguientes puntos:

Los valores de magnetorresistencia de las cuatro curvas confluyen a partir de una
determinada temperatura, 200 K, que es aproximadamente la temperatura de

bloqueo Tg del 6xido de cobalto.

El valor de la magnetorresistencia de la primera rama permanece aproximadamente

constante en todo €l rango de temperaturas.
Las curvas correspondientes al resto de las ramas estudiadas, son practicamente

coincidentes y exhiben un decaimiento monétono desde el valor 1,6% a 50 K a hasta
el valor 0,3%, valor que acanzan a partir de 250 K.
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A partir de los resultados anteriores se derivan |as siguientes conclusiones acerca

de los procesos de imanacion:

L os procesos de baja magnetorresi stencia tienen lugar:

- enlaprimeraramaen todo € rango de temperaturas

- enerestoderamasene rango T > Tg

Estos procesos se asocian a un mecanismo de inversion de la imanacion por

movimiento de paredes.

Los procesos de mayor magnetorresistencia tienen lugar en las ramas segunda
tercera y cuarta en e rango de temperaturas T < Tg y Se asocian con un

mecanismo de inversién de laimanacion por rotaciones.
El entrenamiento del sistema a temperaturas inferiores a la temperatura de

bloqueo del antiferromagnético tiene como consecuencia un cambio sustancial

en & mecanismo de inversion de la imanacion.
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5.3 Interpretacion delosresultados

El objetivo del estudio llevado a cabo en este capitul o es la determinacion de los

procesos de imanacion de los sistemas FM/AF nanocristalinos estudiados y lainfluencia

de los procesos de entrenamiento, a través de las medidas de relgjacién magnética y

magnetorresistencia anisétropa [17]. Los principal es resultados obtenidos se resumen en

latabla5.7.
T(K) 12Rama 23 Rama 3’ Rama
Exponencial Logaritmica Logaritmica
Relajacion | rya=7,6-10°s? Vag» 11,7 nm Vace»10,2 nm
50
AMR ~0 ~ 2% ~2%
Proceso Paredes Rotaciones Rotaciones
Exponencial Exponencial Exponencial
Relajacion | rma= 4,310°sY | rpac= 2,7:10° st | 1= 1,7-10% st
160
AMR ~0 ~0,5% ~0,7%
Proceso Paredes Paredes Paredes

Tabla 5.7 Resumen de resultados obtenidos en las medidas de relajacion y magnetorresistencia.

A la vista de los resultados expuestos en la tabla 5.7, parece que hay una clara

correlacion entre e modo de relgjacion magnética y e proceso de imanacion que

presenta el sistema, deducido de la medida de magnetorresistencia. Asi se observa que:

L os procesos en los que e mecanismo de inversion de laimanacion es la nucleacion

de dominios invertidos y movimiento de paredes se corresponden con un modo de

relajacion exponencial. Este modo conlleva la existencia de una sola barrera

energética en € proceso de inversion de laimanacién. Esta barrera se va a asociar a

la anisotropia uniaxica del sistema promediada en cada dominio. Recuérdese que €l

tamafio de grano en e FM es aproximadamente 14 nm, es decir, mucho menor que

el tamano de un dominio.
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Los procesos en los que e mecanismo de inversion de laimanacion es la rotacion se
corresponden con un modo de relajacion logaritmica. Este modo implica la
existencia de una cierta distribucion de barreras de energia, que se asocian alos gjes
locales de anisotropia de cada uno de los cristales ferromagnéticos. Tal y como se

muestra en la tabla anterior, |os volimenes de activacion fluctdan entre 10y 12 nm.

Se analizaran a cortinuacion en detalle | os resultados obtenidos, clasificados en

tres rangos diferentes de la temperatura de medida Tred

531 Tnee>Tr (rango sin anisotropia de canje)

En este rango de temperaturas superiores a la temperatura de orden, Tg, del AF,
el sstema no presenta anisotropia de canje. EI mecanismo de inversién que tiene lugar
es la nucleacion de un dominio invertido y desplazamiento de paredes. Este es e
proceso habitual en una pelicula delgada de un material ferromagnético blando, como es
el caso del Permalloy. La medida de magnetorresi stencia demuestra que, efectivamente,
no se produce un proceso de rotacion de la imanacion, puesto que los maximos valores
de AMR medidos son bajos, no superiores a0,2%

Con objeto de interpretar los resultados anteriores haremos un balance
energético de los procesos de rotacion y formacion de dominio invertido. Para €llo,
consideraremos tanto en este caso como en todos los siguientes un estado magnético del
sistema de imanacion cero M =0. Esto supone, considerar en el caso de la formacién de
un dominio invertido, que éste y e dominio no invertido tienen las mismas
dimensiones. En & caso de la rotacion, supondremos que la pared paralela tiene
igualmente momento neto cero en la direccion del campo aplicado (direccion de
medida). Por tanto, en esta estimacion la variacion de energia Zeeman seralamisma en
todos los casos y por ello no tendremos en cuenta este término en e balance energético
entre los modos de inversion de la imanacion que se discuten.

En primer lugar, haremos una estimacion de la energia de formacion de un
dominio invertido, o lo que es o mismo, la energia de formacién de la pared, a partir de

la siguiente expresion [18]:
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_ [03KT,p?K(T)
pared — f

[5.9]
donde k es la constante de Boltzmann, T es la temperatura de Curie, K(T) la energia de
anisotropia magnetocristalinay a €l pardmetro de red. El espesor de esta pared viene
dado por la siguiente expresion [18]:

0,3KT.p *
d pared =
4K (T)a

[5.10]
Se tomarén en adelante |os siguientes val ores, propios del Permalloy [19]:

k =1,38:10% erg/K K (50K) = 5-10° erg/cn?

a»2510%cm K (160K) = 4,5-10% erg/cn?

Tc=853K K (300K) = 3,5-10% erg/cn?

M. = 500 emu/cm®

y las siguientes dimensiones:
t=210%m A=05" 05cn?

donde t es & espesor de la pelicula y A la superficie de una muestra tipica
Introduciendo los valores correspondientes en las expresiones [5.9] y [5.10] se estiman

los siguientes valores para la energia de formacion de una pared de 180° y su espesor en
la capa de Permalloy:

9 pareg » 2220 'erg / cm?®

d »2X107°cm

pared

Laenergiatotal de una pared perpendicular, suponiendo que €l area de la misma
s Apared=0,50m ” 20 10 cm, seré&:
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E »2x0 "erg

pared

Por otra parte, estimamos la energia tipica de rotacién de la imanacion en este
sistema mediante |a estimaremos a través de la siguiente expresion:

E KVey,

rotacion —

[5.11]

Teniendo en cuenta el volumen tipico delacapa FM , Vey = 5-107 cn, y

elvalor de la constante de anisotropia tenemos que la energia total de rotacion:

E »1,.75X10°% »erg

rotacion

Este sencillo cdlculo nos ha permitido corroborar que, como cabia esperar, €l
mecanismo méas favorable energéicamente para la inversién de la imanacion en
ausencia de anisotropia de canje es la formacion de paredes de 180° perpendiculares al

plano de la pelicula

532 Tmned~ Tg (anisotropia de canje cerca delatransicion)

En este rango de temperaturas cercanas a la temperatura de transicion, Tg, los
efectos de la anisotropia de canje son de magnitud reducida (bgjos campos de
desplazamiento). Los valores de magnetorresistencia medidos a 160 K, asi como su
dependencia con la imanacién, muestran de nuevo que € proceso a esta temperatura no
se produce por rotacién de laimanacion, sino que fundamentalmente ocurre mediante la
nucleacion de dominios invertidos y movimiento de paredes. Ademés, la
dependencia exponencia de la relgacion magnética indica que e proceso es
energéticamente univaluado, es decir, €l sistema sdlo encuentra una barrera energética
para invertir la imanacion. Esta barrera se asocia con la anisotropia uniaxica presente

inicialmente en la ldmina de Permalloy, promediada en cada dominio. Para corroborar
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lo que las medidas de magnetorresistencia y relajacion magnética ponen de manifiesto,

haremos un balance energético similar a caso anterior.

En primer lugar, se debe hacer notar que para estimar tanto la energia de
formacién de un dominio invertido como la de rotacion ahora habra que evaluar
también la energia de canje con e momento AF descompensado en la intercara
responsable de la anisotropia de canje. Asi, en € caso de la formacion de un dominio
invertido la energia total sera

E =E

dominio

+E

pared canje

Laenergiade la pared se calcul6 en el apartado anterior y la densidad de energia
de canje se relaciona con el campo de desplazamiento a través de la siguiente expresion
(ver capitulo 1):

gcanje =- tM >4-_‘E
[5.12]

Consideraremos de nuevo por simplicidad, el estado en € que las dimensiones
del dominio invertido y las del dominio no invertido son las mismas, tal y como se
muestra en la figura 5.3.1a. Podemos expresar la densidad de energia de canje de la
siguiente forma:

gcanje»%MsHE -%MSHE =0

Por tanto, la energia total del proceso es la de formacién de la pared:

E =3x0"erg

dominio

Consideremos ahora otro posible mecanismo de inversion de la imanacion.
Podemos pensar en un mecanismo que reduzca la energia de canje en laintercara con €l

momento AF descompensado: seria la formacién de una pared paralela a plano de la
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pelicula. Observamos un esquema de la formacion de esta pared pardela y su
comparacion con € proceso de formacion de un dominio invertido en la figura 5.3.1: (a)
formacion de pared perpendicular (dominio invertido), y (b) formacién de pared

paralela en un sistema FM/AF.

Iﬁ\\\\

a

Figura 5.3.1. Formacion de una pared de 180° a) perpendicular y b) paralela

La formacién de esta pared paralela al plano de la pelicula supone que
basicamente todos los momentos magnéticos de la lamina FM estan rotando
simulténeamente, por lo que éste es un proceso basicamente de rotaciones. Una
estimacion del balance energético involucrado en este proceso es:

Erotacién = Epared- paralela + Ecanje

La densidad de energia de formacion de la pared paralela viene dada mediante la
siguiente expresion [18]:
= 2Kt

g pared- paralela

[5.13]

Introduciendo los valores correspondientes, se estima que la energia total es:

E =4,540"%erg

pared- paralela

Para calcular la energia de canje, recordamos los resultados mostrados en la
figura 5.1.12, en la que observamos que a 160 K &l campo de desplazamiento Hg,
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medido en e primer ciclo de histéresis, es aproximadamente - 10 Oe. Introduciendo en
la ecuacion [5.12] los vaores correspondientes y teniendo en cuenta el volumen de la

lamina ferromagnética Ve, se estimala energia de canje total en laintercaraa 160 K:

E,...=-25%0"erg

canje —

Por tanto, la energiatotal del proceso de rotacion es:

E =25%073erg

rotacion

El balance energético nos da como resultado que la energia de rotacion es mayor

gue la energia de formacién de un dominio invertido:
Erotacic')n > Edon"inio

con lo que se estima que € mecanismo de inversion de la imanacion mas favorable a
esta temperatura sigue siendo la formacién de dominios invertidos y desplazamiento
de paredes.

533 Tmeda << Tg (rango con anisotropia de canje)

En este rango de temperaturas, la anisotropia de canje esta bien establecida y €
sistema presenta importantes efectos de desplazamiento de ciclo y de entrenamiento, por

lo que es preciso distinguir dos situaciones diferentes:

El estado en el que se encuentrael sistema cuando acaba de ser sometido a proceso
de enfriamiento con campo, es un estado metaestable y por tanto la fenomenologia

gue en é se produce es de una naturaleza particular.

El entrenamiento de la muestra con una secuencia de campos aplicados tras €
enfriamiento, provoca en el sistemala evolucion hacia a un estado estable. Una vez

alcanzado este estado, el proceso de inversion de laimanacion se estabiliza de forma
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gue, en este punto, se puede considerar que en e sistema tiene lugar un proceso de
inversiéon de laimanacion general para cada temperatura.

Por tanto, el comportamiento de la primera rama de los ciclos de histéresis es
diferente a que se presenta en las ramas subsecuentes. Esta diferencia se ha puesto de
manifiesto en la medida de los ciclos de histéresis, en las medidas de relgacion
magnética y especialmente en las medidas de magnetorresistencia, en las que la primera
rama exhibe un comportamiento claramente diferente al de las ramas segunda, terceray

cuarta. Se analizan a continuacion los resultados obtenidos a 50 K.

5.3.3.1 Segunda, tercera, cuartay sucesivasramasa S0 K.

Las medidas de magnetorresistencia realizadas en estas ramas exhiben valores
altos, en torno a 1,8 % y una dependencia cuadrética con la imanacion, tipica de los
procesos de r otaciones. Ademas, |a dependencia logaritmica de la relgjacion magnética
pone de manifiesto que la inversién de la imanacion es un proceso energéticamente
multivaluado, es decir, existe una distribucion ancha de barreras energéticas, que se
asocian a los diferentes ges de anisotropia local de los granos de la ldamina FM
policristaling, a través de los cuaes la imanacion rota. Este punto se ve corroborado en
cierta medida con el tamafio nanomeétrico de los volimenes de activacion calculados a
partir de las medidas de viscosidad magnética.

Veamos como el balance energético en este caso indica que es energéticamente
mas favorable la rotacion de la imanacion (entendida como la formacion de una pared
paralela) que laformacion de un dominio invertido. Primeramente, estimaremos el valor
de laenergiade rotacion:

E =E

rotacion —

+E

pared- paralela canje

Laenergiade la pared paralelaes.

E =5x0"erg

pared- paralela
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y la energia de canje en este caso, teniendo en cuenta que € valor del campo de
desplazamiento del segundo ciclo de histéresis, medido a 50 K, es He =-80 Oe (ver
figura5.1.2) es:

E...»-20x07erg

canje

con lo que:

E » - 1,5><I.0'2erg

rotacion

La energia de formacion de dominio es aproximadamente la misma que en el caso

anterior:

E =3X0"erg

dominio

por 1o que en este caso € balance energético estal que:

Edom' nio= Erotaci 6n

y por tanto se estima que € mecanismo mas favorable es la rotacién de la imanacion.

5332 Primeraramaa50K

La medida de magnetorresistencia en esta rama (ver figura 5.2.2) indica
claramente que el proceso de inversion de la imanacion no ocurre por rotacion. El bajo
valor de magnetorresistencia, 0,2%, préacticamente constante en todo € rango de
temperaturas, pone de manifiesto que le mecanismo que tiene lugar es la nucleaciéon de
dominios invertidos y desplazamiento de paredes. Por otra parte, la medida de
relgjacion magnética en esta primera rama presenta una dependencia puramente
exponencial. Este comportamiento indica, como en los casos anteriores, que se trata de
un proceso en e que existe una sola barrera energética, que la asociamos con la
anisotropia uniéxica del sistema.

El primer ciclo de histéresis medido tras €l proceso de enfriamiento a 50 K (ver
figura 4.2.1) presenta valores muy elevados tanto del campo coercitivo como del campo

de canje: 370 Oey —260 Oe, respectivamente. Esto supone que, para producir la primera
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inversién de la imanacion, es necesaria la aplicacion de un campo externo de
aproximadamente — 625 Oe. Este ato valor de campo indica la presencia de un elevado
momento AF descompensado en laintercara.

El estudio de efectos de entrenamiento realizado en e capitulo 4 , mostraba que
la primera inversion de la imanacion estd acompafiada de la transicion irreversible de
una cierta cantidad de granos AF, que orientan sus momentos descompensados en
direcciones de menor anisotropia local, no necesariamente paralelas a la direccion del

campo de enfriamiento. Este hecho pone de manifiesto, que:

hay una pate del momento descompensado que podemos llamar
metaestable, que desaparece en la primera inversion de la imanacion. Esta
parte metaestable del momento descompensado contribuye a la coercitividad

y a campo de canje tan solo en & primer ciclo de histéresis.

otra parte, que llamaremos estable, permanece tras la primera inversion de
la imanacion y contribuye al campo coercitivo y a campo de canje tanto en

el primer ciclo de histéresis como en los subsecuentes.

Podemos estimar la contribucion que ambas partes tienen al campo de canje en
la primera inversion de la imanacion, teniendo en cuenta los campos de desplazamiento

del primer y segundo ciclos de histéresis:

H El ciclo — H Eestable+ H Emetaestabb —_ 26006

H 2°ciclo - H Eestable —_ 8009

E

de lo que se deduce que:

H Emetaestabb - lSCK)e H Eestable - Sme

Haremos ahora el balance energético de los procesos de formacion de dominio
invertido y rotacién, en esta situacion, en la que existen las dos contribuciones
anteriores a campo He y un elevado campo aplicado externamente Hap = -625 Oe. Hay

gue hacer notar que e experimento muestra que desaparece la contribucion metaestable

195



Capitulo 5. Relajacion magnética y magnetorresistencia

del momento descompensado cuando se invierte la imanacion, por lo que en la
estimacion de la energia de rotacion debemos tener en cuenta solamente la energia de
canje con la parte estable del mismo. De esta manera, estimamos la energia en un

proceso de rotacion, segiin la siguiente expresion:

_ establ
Erotacién - Epared- paralela + Ecanje(H E 9)

Los vaores de cada uno de los términos anteriores son:

E »5X10 erg Ecaye(HE™%) » - 2X10"%erg

pared- paralela

por 1o que:

E »-15x102 xerg

rotacion

Estimaremos ahora la energia de formacion de un dominio invertido. En este
caso hay que tener en cuenta que la formacion del dominio invertido implica la
inversion del momento metaestable, por 1o que éste, una vez formado € dominio
invertido, no contribuye a la energia de canje de éste. Por tanto, en el estado en que,
como en los casos anteriores, las dimensiones de los dominios invertido y no invertido

son idénticas, viene dada por la siguiente expresion:

1 1

Edominio - E M SH Eestable _ E M S(H Eestable+ H Emetaestabé)

y teniendo en cuentalos valores ant eriores de los campos estable y metaestable:

E »-22 >10'2erg

dominio

Por |o tanto, dado que en este caso:

Erotaci on~ Edomi nio

es evidente que e mecanismo més favorable es la formacion de un dominio invertido.
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54. Conclusiones

Las principales conclusiones derivadas de los resultados expuestos en este

capitulo se resumen a continuacion:

El mecanismo de inversion de la imanacién que tiene lugar en los sistemas con
anisotropia de canje estudiados es una consecuencia del balance energético a cada
temperaturay del estado del antiferromagnético tras el proceso de enfriamiento. Asi

se distinguen fundamental mente dos estados:

- Estado metaestable, en e que se encuentra €l sistematras e proceso de
enfriamiento con campo y antes de la primera inversion de la imanacion.
Una parte del momento descompensado esta en una posicion inestable y

se reorienta irreversiblemente tras la primera inversion de la imanacion.

- Estado estable, a que evoluciona € sistema tras sucesivas inversiones
de la imanacién. Practicamente todo e momento descompensado AF en

laintercara estd en una posicion estable

En el estado metaestable, es decir, en la primera rama del ciclo de histéresis, €l

proceso de inversion de la imanacion en todo € rango de temperaturas estudiado es
laformacion de dominiosinvertidos y desplazamiento de paredes. La medida de
relgjacion magnética correspondiente presenta un comportamiento puramente
exponencial, siendo la barrera Unica de energia en e proceso de inversion la
anisotropia uniéxica de la lamina ferromagnética, y la maxima magnetorresistencia

medida es baja, aproximadamente 0,2%.

En & estado estable, es decir en las ramas segunda, tercera, cuartay sucesivas, €l

proceso de inversion de la imanacion depende del rango de temperaturas estudiado:

- T<Tg . La anisotropia de canje esta bien establecida: € proceso tiene

lugar mediante rotaciones de la imanacién y la relgacion magnética es
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logaritmica, identificandose la disoersién de barreras energéticas propia
de este tipo de relgjacion con los ges de anisotropia loca de la [amina
ferromagnética policristalina.

- T>Tg . La anisotropia de canje es débil puesto que la temperatura es
proxima a la temperatura de transicion del AF:. e proceso tiene lugar

mediante nucleacion de dominiosinvertidosy movimiento de paredes.

De todo lo anterior se deduce que en general la presencia de anisotropia de canje en
los sistemas estudiados, parece obligar a sistema a invertir la imanacion mediante
un proceso de rotaciones, en € rango de temperaturas en gue esta bien establecida
(<Tg) y cuando € sistema esta en un estado estable, tras el proceso de
entrenamiento. En el capitulo siguiente se presenta un estudio sistemético de este

proceso de rotaciones.
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Capitulo 6

Pr ocesos deimanacion

Este capitulo esta dedicado a estudio detallado de los procesos de imanacion en
sistemas con anisotropia de canje a temperatura ambiente. En €l capitulo 4 se estudio la
evolucién térmica de la anisotropia de canje y se obtuvieron nteresantes resultados
relacionados con la estructura nanocristalina de los sistemas estudiados. En el capitulo 5
se estudiaron, a través del andlisis de las medidas de relgacion magnética y
magnetorresistencia, los diferentes mecanismos de inversion de la imanacion que tenian
lugar en los mismos sistemas con anisotropia de canje. Esencialmente se observé como
la primera inversion de la imanacion tras € enfriamiento con campo se producia
mediante un mecanismo de nucleacién de un dominio invertido y propagacion de
paredes. En este caso existia una gran descompensacion de momento en laintercara con
el AF. Después del proceso de entrenamiento se vio cdmo se reduciay se estabilizaba el
grado de descompensacion de la intercara. En este Ultimo caso €l proceso de inversion
de laimanacion tenia lugar fundamental mente mediante rotacion de la imanacion.

Como seindico en laintroduccién al capitulo 4, mientras el origen del campo de
canje Hg esta claramente relacionado con la interaccion del momento del
ferromagnético y el momento descompensado del antiferromagnético en laintercara, no
existe alin una teoria Unica que establezca cual es el origen del aumento de campo
coercitivo en sistemas con anisotropia de canje. Por o general, los trabajos sobre campo
coercitivo en sistemas con anisotropia de canje no incluyen un estudio paralelo del
campo de desplazamiento, y viceversa, por lo gque ambos aspectos se abordan
generalmente desde puntos de vista diferentes.

En este capitulo se presentard un estudio sistematico del proceso de imanacion
[levado acabo en un sistema con anisotropia de canje a temperatura ambiente. Para ello
se ha hecho un andlisis comparativo entre las propiedades magnéticas de un sistema con
anisotropia de canje y un sistema andlogo sin anisotropia de canje. En primer lugar se
presentaran los resultados de la medida de ciclos de histéresis longitudinales y
transversales en funcion del angulo formado por € campo aplicado y la direccién de

fécil imanacion de las muestras. A continuacion se expondran los resultados de la
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medida de curvas de magnetorresistencia en funcion del angulo medidas en las mismas
condiciones.

El aumento de campo coercitivo en sistemas con anisotropia de canje parece
estar intimamente relacionado con un cambio en & mecanismo de inversion de la
imanacion respecto a de los sistemas sin anisotropia de canje. Mientras que los
sistemas magnéticos blandos en forma de pelicula delgada suelen invertir su imanacion
mediante procesos de nucleacion y desplazamiento de paredes, la presencia de
anisotropia de canje parece favorecer procesos basados en rotaciones de la imanacion,
con e consiguiente aumento de coercitividad.

En este trabajo se propondra un mecanismo de rotacion incoherente de la
imanacion que explica tanto e aumento de campo coercitivo como la presencia de un
gje uniaxico inducido por la anisotropia unidireccional. Se mostrara como e aumento de
campo coercitivo y la presencia de un ge uniaxico inducido por la anisotropia de canje
estédn estrechamente vinculados a la naturaleza de este mecanismo de inversion de la
imanacion. Finalmente, los resultados obtenidos a partir de los caculos realizados en €l

marco tedrico de este modelo se compararan con las medidas experimentales.
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6.1 Ciclos de histéresislongitudinalesy transversales
en funcion del angulo

La medida ssimultanea de la evolucion con el campo magneético aplicado de las
componentes longitudina y transversal de la imanacién en funcion del angulo es de
gran utilidad para € andisis del mecanismo de inversion de la imanacion Existen
diversas técnicas mediante las cuales se puede determinar la componente transversal de
la imanacion. Entre las mas recientes, que utilizan tecnologias de nueva generacion,
estan la microscopia de emision de fotoelectrones y |a reflectometria de reutrones. Sin
embargo, existen técnicas mas tradicionales como por gemplo las técnicas inductivas,
gue son igualmente Utiles y mucho menos costosas y sofisticadas.

La técnica empleada en este trabagjo para la medida de ciclos de histéresis es la
técnica de efecto Ker a temperatura ambiente, cuyos fundamentos y montaje
experimental fueron ampliamente descritos en €l capitulo 2. Tal y como se explico ali,
mediante esta técnica se determinan la componente longitudinal My y la componente
transversal M, de la imanacion para cada valor de campo longitudinal aplicado (ver
figura6.1.1).

En este apartado se compararan los procesos de imanacién a temperatura
ambiente en sistemas similares con y sin anisotropia de canje. Con tal objeto se han

estudiado |os siguientes sistemas:

PYC4 NigoFex (20 nm) / Co-O (20 nm)

NIOPY2 NigoFex (20 nm) / N+O (40 nm)

El sistema PY C4 tiene como antiferromagnético e oxido de cobalto, que como

tiene una temperatura de orden en torno a 200 K a temperatura ambiente no presenta

anisotropiade canje.
El sistema NIOPY 2 tiene como materia antiferromagnético € déxido de niquel

cuya temperatura de orden esta en torno a 375 K, por lo que a temperatura ambiente

existira interaccion de canje entre la capa ferromagnética y la antiferromagnética..
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Los dos sistemas anteriores también se han estudiado simultdneamente cuando
forman parte del mismo sistema, en estructuras tipo spin valve (ver capitulo 1) en las

siguientes muestras:

ST2-1  Ni-O (20 nm)/ NigoFezo (20 nm)/Cu(1,5 nm)/ NiggFezo (20 nm)/ Co-O (20 nm)

ST2-2  Ni-O (20 nm)/ NigoFexo (20 nm)/Cu(6,0 nm)/ NigoFezo (20 nm)/ Co-O (20 nm)

Estas dos pentacapas similares presentan dos situaciones distintas: en € sistema
ST2-1 las dos capas ferromagnéticas estén acopladas entre si a través de la capa de
cobre, que tiene un espesor de 1,5 nm que permite la interaccién de canje. En el sistema
ST2-2 |la capa de cobre es lo suficientemente gruesa, 6 nm, como para impedir la
interaccion de canje entre | as capas ferromagnéticas.

Todas las muestras fabricadas, inicialmente presentan una direccion de facil
imanacion o ge facil como consecuencia de la anisotropia uniaxica establecida durante
el proceso de fabricacion (sputtering magnetron RF). Este ge uniaxico se determind en
las muestras estudiadas mediante la medida de ciclos de histéresis longitudinales en
funcidn del angulo a temperatura ambiente. Se considera direccion de facil imanacion
aguéllaen laque € sistema presenta mayor valor de laimanacién remanente.

Teniendo en cuenta que en e procedimiento experimental de medida angular 10
gue se hace girar es la muestra, llamaremos f a angulo formado por e ge uniéxico de
la muestra y la direccion del campo aplicado, y se tomara como origen de angulos
f = 0° Enlafigura6.1.1 se ha esquematizado el convenio de signos adoptado para la

medida de las componentes longitudinal y transversal de la imanacion.
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EJE UNIAXICO DE LA MUESTRA {===)

Figura6.1..1. Convenio de signos tomada para la medida de las componentes longitudinal y

transversal delaimanacion.

6.1.1 Sistemasin anisotropia de canje: NiggFey/ Co-O

Con objeto de estudiar e comportamiento de la imanacion a temperatura
ambiente durante el proceso de inversion en una capa ferromagnética libre, es decir,
sin acoplamiento en canje con un antiferromagnético, se escogio la muestra PY C4

Se midieron ciclos de histéresis longitudinales y transversales con campo
maximo aplicado + 60 Oe en € rango de angulos comprendido entre 0° y 360 °© en
intervalos de 10°. En la figura 6.1.2 se muestra una seleccion de ciclos de histéresis
medidos en los dngulos indicados. La linea azul representa la componente longitudinal

y lalinea roja con puntos la componente transversal .
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Figura 6.1.2. Ciclos de histéresislongitudinales (linea azul) y transversales (Iinea roja con puntos)

medidos a temperatura ambiente en los angulos f indicados en la muestra PYC4.

Los principales resultados obtenidos a partir de estas medidas se destacan en 1os

siguientes puntos:

En primer lugar, se pone de manifiesto la presencia de un ge de fécil imanacion
debido ala anisotropia uniaxica de la muestray que, como se ha convenido, esta
situado en la direccién 3180°. En la figura 6.1.3 se representa en coordenadas
polares el campo coercitivo en funcién del angulo f calculado segun la siguiente

expresion:

[6.1]
donde Hy, > Hi, son los cortes de la curva de imanacién longitudinal con € ge
M=0. En dicha figura se observa que € campo coercitivo es minimo en la

direccion perpendicular a ge uniaxico (90°-270°). El valor maximo del campo

coercitivo, en la direccion 0°-180°, es aproximadamente 5 Oe.

206



Capitulo 6. Procesos de imanacion

330

270

Figura 6.1.3. Campo coer citivo en coordenadas polares en funcion de &ngulof medido en la muestra
PYC4 a temperatura ambiente.

A partir de los ciclos transversales se ha calculado € valor maximo de la
componente transversal de la imanacion en funcion del angulo. Los datos
obtenidos se muestran en la figura 6.1.4., en la que se ha representado también la

remanencia de los ciclos longitudinales. Estos resultados muestran que:

- En la direccion facil no hay componente transversal de la imanacion Este
hecho indica que e proceso de inversion de la imanacion ocurre en este ge

mediante nucleacién de un dominio invertido y propagacion de paredes.

- Fuera dd ge fécil la imanacion presenta una cierta componente transversal
cuyo maximo, aproximadamente igual a valor de saturacion, se produce en la
direccion perpendicular a eje facil. En estas direcciones la inversion de la
imanacion tiene lugar mediante un proceso mixto de rotacién hacia €l ge

uniéxico y posterior nucleaciéon y propagacion de una pared de dominio.
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90
1,0 - —&— M, en remanencia
——M, maxima
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0,04180 0
051 210 330
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270

Figura 6.1.4. Remanencia longitudinal y méximo de la imanacién transversal en funcion del angulof
medidos en la muestra PYCA4.

A continuacion se analiza en detalle como es e proceso de inverson de la
imanacion fuera del ge facil. Para ello observemos la figura 6.1.5, en la que se ha
representado en seis pasos un esquema del proceso que tiene lugar. Se describen a

continuacién cada uno de estos pasos:

1. H= Hmnax P H=0 Inicidmente la imanacién se encuentra en la direccion
del campo aplicado formando un angulo f con € ge uniaxico. Solo hay
componente longitudinal My de la imanacion. A medida que se reduce €
campo aplicado la imanacion rota hacia € e€e unidxico, siempre
recorriendo el angulo mas pequefio, de manera que a campo Cero es
paralela a la direccion de fécil imanacion. Junto a la componente
longitudinal My aparece una componente transversal de la imanacion My .

L os valores de ambas componentes son:

M, = M cosf
M, = Msenf
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H=0 P H=-H. Se invierte la polaridad del campo aplicado y cuando el
campo negativo alcanza e valor del campo coercitivo se produce la
nucleacion y propagacion de una pared, de manera que la imanacion
sigue siendo paralela a ge uniaxico pero ahora tendra sentido opuesto.

Las componentes longitudinal y transversal cambian de signo:

M, =- M cosf

M, =- Msenf
H=-H; P H=-Hpna La imanacion rota progresivamente desde e ge
uniaxico hasta la direccion del campo aplicado. En € estado de saturecion

de nuevo la componente longitudinal es maximay la transversal minima.

H=-Hnax P H=0. Laimanacion rota de nuevo recorriendo €l angulo méas
pequefio hacia € eje uniaxico de manera que ambas componentes siguen

siendo negativas.

H=0 P H=H.. Cuando & campo positivo es igual a campo coercitivo se
produce de nuevo la inversion de la imanacion mediante nucleacion y
propagacion de una pared de dominio invertido. Ahora ambas

componentes My y My son positivas.

H=H:. P H= Hmna La imanacion rota hasta que se encuentra en la

direccién del campo aplicado.
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2 SaItQ de pared / 1 Rotacién

\\\\ ‘
3 Rotacién \‘
< ¥
», h
\\\ 6 Rotacion
//" \\\
4 Rotacién 5 Salto de pared
My(+)
Mx(+) MX(_)*\
My(-)
1) Rotacion 2) Salto de pared 3) Rotacién
My(+)
_ A\ W
MX( ) vﬁ/é MX(+) MX(+)
My(-)
4) Rotacion 5) Salto de pared 6) Rotacion

Figura 6.1 5. Esquema en seis pasos del proceso de inversién de laimanacion durante el ciclo de

histéresis cuandof 1 0°en el sistema sin anisotropia de canje.

El esguema anterior muestra claramente @mo la presencia del ge unidxico
determina el sentido de rotacion de la imanacion, de manera que e angulo de giro
siempre sea € menor posible. En este aspecto, la medida de la imanacién transversal es
fundamental para determinar dicho sentido de giro. Asi, si se representan (ver figura

6.1.6) los valores extremos de la imanacion transversal en las ramas positiva (Hgp: + 60

Oe® - 60 Oe) y negativa (Hap: - 60 Oe ® + 60 Oe) de los ciclos frente al angulo f,
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veremos que ambas presentan una dependencia de tipo sinusoidal y que las curvas estan
en oposicion de fase. Este hecho es caracteristico del proceso de imanacion en sistemas
con anisotropia unidxica en los que existe nucleacion de dominios inversos y

desplazamiento de paredes.

—&— Rama positiva
m-m-E —8— Rama negativa
&
J

0,8

0,6 -
0,4 -
0,2 -

2 0,0 -

-0,2

extr.

-0,4

-0,6 4

-0,8|||||l|'l
0O 20 40 60 80

T
100 120 140 160 180 200 220 240

f(°)

Figura6.1 6. Evolucion angular de los valores extremos de la imanacion transversal en lasramas
positiva y negativa. La dependencia en oposicion de fase es caracteristica de procesos de desplazamiento
de paredes.
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6.1.2 Sistema con anisotropia de canje: NiggFey / Ni-O

La muestra gue se escogi6 para este estudio es la muestra NIOPY 2, ya estudiada

en capitul os anteriores.

6.1.2.1. Sistema sin polarizar

En primer lugar se estudio la muestra NIOPY 2 previamente a procedimiento de
enfriamiento con campo. Se midieron ciclos de histéresis longitudinales y transversales

en funcién del dngulo con campo aplicado maximo + 80 Oe. En la figura 6.1.7 se

muestra una seleccion de ciclos medidos en los angulos indicados.

1,0

05

0,0

05

1,0

M/M

054

00

0,54

1,0

Figura 6.1.7. Ciclos de histéresis longitudinales (linea azul) y transversales (linea roja con

puntos) medidos enlos angulos f indicados a temperatura ambiente en la muestra NIOPY2 sin
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0,54

-1,0

1,04

0,51

0,01

30°

-80 -60 -40 -20 0O 20 40 60 80

-80 60 -40 -20 O

20 40 60 80

1,0

) /ﬁf

i

0,5

1,0

1,04

0,54

0,01

270°

80 60 -40 20 0 20 40 60 80

80 60 -40 -20 0

H(Oe)

polarizar.

212

20 40 60 80




Capitulo 6. Procesos de imanacion

Los principales resultados obtenidos a partir de las medidas anteriores se

enumeran a continuacion;

En primer lugar, se observa un aumento considerable del campo coercitivo
con respecto a sistema sin anisotropia de canje. A temperatura ambiente la
capa de Permalloy no acoplada presentaba un campo coercitivo maximo de 5

Oe. Ahoraé campo coercitivo maximo medido esta en torno a 25 Oe.

No se observa desplazamiento en los ciclos de histéresis. Aunque a
temperatura ambiente el éxido de niquel esta por debajo de su temperatura
de orden, a no haber sido polarizado € sistema, existe una distribucion
aleatoria de los momentos descompensados de los granos AF que estara
orientados segin sus e€es locales de anisotropia. EI  momento
descompensado promedio en la intercara es muy reducido y el pequefio
campo de desplazamiento que pueda crear esta por debgjo del limite de

resolucion de la técnica empleada.

Se observa un cambio sustancia en el proceso de inversion de la imanacion
respecto a que tenia lugar en € sistema sin anisotropia de canje. La medida
de la componente transversal de la imanacién indica que fuera ddl ge fécil,
la imanacion rota de manera que € signo de la componente transversal se
conserva, es decir, la imanacion gira en sentidos opuestos en una rama y

otradel ciclo de histéresis.

A la vista de estos resultados se puede concluir que, aunque no hay
desplazamiento de los ciclos de histéresis, existe interaccion de canje entre lacapa FM y
la capa AF y que se manifiesta a través de un aumento considerable del campo

coercitivo y un cambio en €l proceso de inversion de laimanacion.
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6.1.2.2 SistemapolarizadoaQ°

Con objeto de inducir de manera eficaz la anisotropia de canje en € sistema, la
muestra se sometio al proceso de enfriamiento habitual en presencia de un campo de
+ 1000 Oe, aplicado en la direccion de fécil imanacion inicia de la muestra. La
temperatura inicial del proceso es superior a 400 K, temperatura de blogueo del éxido
de niquel, y la temperatura final del proceso es 50 K. De esta manera se inducira un gje
de anisotropia unidireccional en la misma direccion del ge uniaxico inicia de la

muestra, como seindica en lafigura 6.1.8.

- < . >+
Hap

EJE UNIDIRECCIONAL INDUCIDO ——p>

EJE UNIAXICO DE LA MUESTRA <:>

Figura 6.1.8. Esquema de | os gjes de anisotropia y convenio de signos adoptado para la medida

de las componentes longitudinal y transversal de la imanacion.

Se midieron ciclos de histéresis en € rango de angulos comprendido entre 0° y
360° en intervalos de 10°. Todos los ciclos se han realizado con un campo méaximo
aplicado de = 75 Oe. En la figura 6.1.9 se muestran dos secuencias de ciclos de
histéresis medidos en los valores de f indicados. La primera secuencia corresponde a
angulos comprendidos en e rango de 0°-180° y la segunda secuencia a angulos

comprendidos en e rango de 180°-360°.
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Figura 6.1.9. Ciclos de histéresislongitudinales (linea azul) y transversales (linearoja de

-80 -60 -40 -20

o

puntos) paralosangulosf indicados medidos en la muestra NIOPY2 polarizada en la direccionf = 0°.

A partir de de estas medidas se han caculado las dependencias angulares de los

siguientes pardmetros:
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El campo coercitivo H; calculado a partir de los ciclos de histéresis

longitudinales segun la expresion:

[6.1]
El campo de desplazamiento He calculado a partir de los ciclos longitudinales

segun la expresion

H r+Hiz
He =—#-—

[6.2]
donde H; y Hy son los valores de corte de la imanacion longitudinal con e e
M = 0 tales que Hi.< Hy.

Los valores extremos de la imanacion transversal en la rama de campos

extr, extr(

aplicados positivos Mr="(+) y negativos My~ (-). Estos parametros permitiran

conocer € sentido en el que se produce la rotacion.

Campo coer citivo.

El primer lugar, se destaca que el valor del campo coercitivo en este sistema

experimenta de nuevo un aumento considerable respecto a los valores de sistemas

similares sin anisotropia de canje (ver apartado 6.1.1). Ademas se observa un claro

desarrollo de un gje de anisotropia uniéxica que estd mucho mejor definido que en €

caso del sistema con anisotropia de canje pero sin polarizar. La diferencia de campo

coercitivo entre el gje facil y el gje dificil esde casi 20 Oe mientras que en € sistemano

polarizado estaba en torno a7 Oe.

La dependencia angular del campo coercitivo presenta un comportamiento tipo

coseno de periodicidad p. En la figura 6.1.10 se han representado en coordenadas

polares mediante puntos los valores experimentales de H; y mediante una linea continua

€l resultado del gjuste numérico a unafuncion de laforma:

216



Capitulo 6. Procesos de imanacion

6t
H, = Acose2P To)U, g
e w u

[6.3]
L os pardmetros resultantes de este gjuste se recogen en la siguiente tabla:

Y A(Oe) B(O¢) o9 w() ch2 RA2

Hc 89+03 | 128+0.2 61 180+ 0 1.90742 0.957959

90

Q' oligo | 40 Ejeuniaxico
= | Qﬂk‘ i~
I y e,

101 ™\ '

15 4 210 ' ' 330

20

25_' 240 300

270

Figura 6.1.10. Dependencia angular del campo coercitivo. Sobre |os datos experimentales, €l

ajuste numérico a una funcién coseno.-

Esta dependencia angular del campo coercitivo es la dependencia tipica de un
sistema con anisotropia uniéxica, en la que € campo coercitivo presenta una
periodicidad p. El valor méximo del campo coercitivo, 22 Oe ocurre en la direccion 0°-
180°; el valor minimo ocurre en la direccion perpendicular, 90°-270°, y esta en torno a5
Oe.
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b) Campo de canje

El desplazamiento de los ciclos de histéresis mostrados en la figura 6.1.9 pone
de manifiesto la aparicion de una anisotropia de canje bien definida. En la figura 6.1.11
se han representado mediante puntos los valores experimentales de He en funcion del
angulo f. La linea continua sobre los datos experimentales corresponde a ajuste

numérico realizado.

20
154

104

0 90 180 270 360

()

Figura 6.1.11.Dependencia angular del campo de canje. Sobre |os datos experimentales, el

ajuste numérico realizado.

Pararealizar € gjuste numérico se han tenido en cuenta |los estudios de Ambrose
et a. [1] en los que establece una dependencia general del campo de canje consistente
en una suma de términos impares en cosf . Asi la funcién sobre la que se ha hecho

gjuste es de laforma:

u + C cosg'lO—O)lfJ

H

- fo)0 o)

u+ B cos§6

= Acosgz

[6.4]
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L os pardmetros resultantes del gjuste numérico se recogen en la siguiente tabla:

y A(Oe) B(Oe) C(O9) o9 w() ch2

R"2

He | 144+06 | 51+06 | -178+0.6 8x1 360+0 |[7.33538

0.9473

L os resultados presentados en la figura 6.1.11 ponen en evidencia el car acter

unidireccional de la anisotropia de canje. Mientras €l campo coercitivo presentaba

periodicidad p en € angulo f , el campo de canje presenta periodicidad 2p.

) | manacion transver sal

La evolucion angular de los valores extremos de la imanacién transversal en las
ramas positiva y negativa, Mr(+) y My (-) respectivamente, presenta una dependencia
sinusoidal. Los datos experimentales se han gjustado numéricamente a una funcion de la
forma:

: & o -f,w
A i ST
[6.5]
L os parametros resultantes del gjuste se resumen en la siguiente tabla:
y A fo w ch2 R"2
M (+) 0.70 £ 0.02 -13°+ 3° 400° + 5° 0.00969 | 0.96814
M () 0.84+0.04 7°+5° 356+5 0.03033 | 0.92725

En la figura 6.1.12 se han representado mediante puntos los valores
experimentales de My ®(+) y Mr®"(-). asi como las curvas resultantes de los ajustes
numeéricos realizados en cada caso.
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extr
M. (-

o

o

-1,0 4

T T
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F()

Figura 6.1.12. Dependencia angular del maximo de la imanacion transver sal en ambas ramas.

Sobre |os datos experimentales, |os ajustes numéricos realizados

Si comparamos |os resultados presentados en la figura 6.1.12 con los obtenidos
en € sistema sin anisotropia de canje (ver figura 6.16) vemos que, a diferencia de
aguellas cuvas que estaban en oposicion de fase, éstas se encuentran en fase. Este
hecho indica que la imanacién rota de manera que €l signo de la componente transversal
se conserva en cada rama del ciclo, es decir, rota en sentidos diferentes en una rama'y
otra del ciclo de histéresis. Esto supone una diferencia sustancial en €l proceso de

imanacion respecto a que tenia lugar en el sistemas sin anisotropia de canje.

Analizaremos detalladamente a continuacién como es e proceso de imanacion

en este sistema con anisotropia de canje. Para €llo distinguiremos dos rangos angul ares:
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a) f ene rango (0°-180°)

En este rango se ha observado que, segin € convenio de angulos y signos

adoptado, la imanacion transversal My es siempre positiva. En la figura 6.1.13 se ha

esquematizado en cuatro pasos € mecanismo de inversion de la imanacion.

My(+) f\
\ ;

M) M)

1 2

@
"' L (+) 4 M, (+)

1,0 4

o,s_- \ /1

M/M

-0,5 — 3 4

-1,0

-80 -60  -40 -20 0 20 40 60 80

H(Oe)

Figura 6.1 13. Esquema en cuatro pasos del proceso de inversion delaimanacion durante el ciclo de

histéresis cuandof * 0%n el rango (0°180°) en el sistema con anisotropia de canje.
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b) f ene rango (180° - 360°)

El mecanismo de inversion de la imanacién en este rango es andlogo a anterior,
siendo en este caso la componente transversal My de laimanacion siempr e negativa.
En la figura 6.1.1.4 se ha representado del mismo modo que en el caso anterior €l

proceso de inversion de la imanacion en este rango.

o~ 1 2
M, () “" M, ()

Mx(_) Mx(+)

Sz
W/

°'°_ 4 S
™ 3 “K4

M/Ms

-1,0 4

H(Oe)

Figura 6.1 14. Esquema en cuatro pasos del proceso de inversion de laimanacion durante el ciclo de

histéresis cuandof 1 0%n el rango (180°-360°) en el sistema con anisotropia de canje.
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A continuacion se describirdn los cuatro pasos en los que se ha esquematizado

anteriormente el proceso de inversion de laimanacion:

1. H= Hmax P H=0 Iniciamente la imanacion se encuentra en la direccion
del campo aplicado. A medida que disminuye e campo aplicado, la
imanacion rota hacia el ge unidireccional hasta que es paralela a éste a
campo cero. Nétese que en este caso, €l caracter unidireccional del gje de
anisotropia determina claramente e sentido de giro y por tanto e signo
de la mmponente transversal M, que es positiva en € primer rango

angular y negativa en e segundo.

2. H=0pP H=- Hnax Laimanacion continua rotando progresivamente y en
el mismo sentido hasta la direccion del campo aplicado. La componente

longitudinal My cambia de signo.

3. H= - Hmax P H=0 La imanacion vuelve por € mismo camino rotando
hacia e ge unidirecciona en sentido contrario que en los dos pasos
anteriores. De esta manera el signo de My se conserva en todo e rango de

campos aplicados.

4, H=0P H=Hmax Laimanacion rotaen e mismo sentido que en el paso
anterior hasta ser paralela a campo aplicado. En la saturaciéon sélo hay

componente longitudinal My.

Como se ha visto, €l proceso de inversion de la imanacion parece tener lugar
fundamentalmente mediante rotaciones hacia e €e unidireccional. La dependencia
angular de Mt®"(+) y M1®"(-), ver figura 6.1.12, muestra que el proceso de imanacion
es radicalmente distinto a del caso del sistema sin anisotropia de canje. No obstante
conviene destacar que la medida redlizada en € g e facil, es decir en los angulos 0° y
180°, no presenta componente transversal de la imanacién. Por tanto no es posible
sacar una conclusion en este punto acerca del mecanismo de inversion de la imanacion

cuando & campo aplicado es paralelo aladireccién del ge unidireccional.
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Los principales resultados obtenidos a partir de las medidas presentadas

anteriormente se enumeran a continuacion;

El proceso de enfriamiento con campo induce en el sistema NiggFex/Ni-O un ge
unidireccional bien definido a temperatura ambiente en la direccién del campo
polarizante. Este gje inducido tiene como consecuencia la aparicion de un campo de
desplazamiento cuya dependencia angular exhibe periodicidad 2p y un valor

maximo en torno a 15 Oe.

El mecanismo de inversion de la imanacion sufre un cambio sustancial respecto al
gue tenia lugar en e sistema sin anisotropia de canje NigoFexo/Co-O. La medida de
la dependencia angular de la componente transversal de la imanacién indica que,
cuando € campo se aplica en una direccion fuera del €e unidireccional, la
imanacion se invierte principalmente mediante rotacion hacia e € e unidireccional
inducido, de manera gue gira en sentidos opuestos en unaramadel cicloy otra. Sin
embargo, cuando se aplicael campo en la direccion del g e unidireccional, es decir

en ladireccion 0°-180°, laimanacion no presenta componente transver sal.

El sistema con anisotropia de canje experimenta un aumento de coercitividad
respecto a sistema sin anisotropia de canje presentando en este caso un valor
maximo de 20 Oe. La dependencia angular del campo coercitivo presenta
periodicidad p, lo cual indica que tras el proceso de enfriamiento existe un claro gje
uniaxico en la direccién del campo de enfriamiento. Este ge de anisotropia esta4

mejor definido que en e caso del sistema sin anisotropia de canje.

La aparicion de un gje uniaxico en el sistema NiggFexo/Ni-O cuando se induce en é
la anisotropia de canje, hace sospechar que ambos ges, uniaxico y unidireccional,
puedan estar relacionados de alguna manera. Para comprobar esta hipétesis se ha optado
por elegir una direccion del campo de enfriamiento que no coincida con la del ge
uniéxico presente inicialmente en la muestra. De esta manera si de nuevo se indujera un
ge unidxico en la direccién del campo polarizante, no se podria relacionar con la

anisotropia inicial de la muestra, inducida en el proceso de fabricacion.
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6.1.2.3 Sistemapolarizado a 90°

Con objeto de desvincular la aparicion del ge uniéxico, inducido por la
anisotropia de canje en la direccion del campo de enfriamiento, de la presencia del gje
uniaxico existente previamente en la muestra se redizé el procedimiento usual de
enfriamiento con campo, aplicando éste en esta ocasion en la direccion que forma un

angulo de — 90° con la direccidn del ge facil de la muestra (ver figura 6.1.15)

f
f -90°
- < > +
Hap
EJE UNIDIRECCIONAL <
EJE UNIAXICO INICIAL < >

Figura 6.1.15. Eje unidireccional inducido en la direccion perpendicular al gje uniaxico inicial dela

muestra.

Tras e proceso de enfriamiento se midieron a temperatura ambiente ciclos de
histéresis longitudinadles y transversales en funcion del angulo f, en e rango
comprendido entre 0°-360° en intervalos de 10° y con campo maximo aplicado de + 80

Oe. En la figura 6.1.16 se muestra dos secuencias de ciclos medidos en los angulos

indicados.
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Figura 6.1.16 Ciclos de histéresis longitudinales (linea azul) y transversales (linea roja de puntos)

medidos para los angulos f indicados en la muestra NIOPY2 polarizada en ladireccionf = 90°

A partir de esta nueva medida de ciclos de histéresis se han calculado del mismo
modo que en el apartado anterior las dependencias angulares del campo coercitivo, €

campo de canje y los valores extremos de la componente transversal de la imanacion.
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a) Campo coer citivo

El proceso de enfriamiento con campo nuevamente provoca un aumento del
campo coercitivo, que presenta un valor maximo de aproximadamente 20 Oe. La
dependencia angular de H. presenta un comportamiento sinusoidal de periodicidad p
gue pone de manifiesto la induccion de un €e uniaxico bien definido en la nueva
direccion del campo de enfriamiento . Los datos experimentales se han representado en
coordenadas polares en la figura 6.1.17, en la que también se presenta la curva

resultante del ajuste numeérico realizado a una expresion de la forma [6.3]:

H. = AcoséZ—p(]c “fou, g
w f

L os parametros resultantes de este gjuste numérico se recogen en la siguiente tabla:

y A(Og) B(Oe) G w() ch2 RA2

Hc -74+03 | 10.7+£0.2 | 115+1 184+1 1.29242 0.95879

90

2

o/

o
N, "/

300

E 150 f " 30
Wy
=\

12] 10

270

Figura 6.1.17. Dependencia angular del campo coercitivo en la muestra NIOPY2 polarizada en la

direccion f = -90°. Sobre los datos experimentales, el ajuste numérico a una funcion coseno.

227



Capitulo 6. Procesos de imanacion

b) Campo de canje

El desplazamiento de los ciclos de histéresis que se observa en la figura 6.1.16
pone de manifiesto que se ha inducido igualmente un g e unidireccional en ladireccion
y sentido del campo de enfriamiento. EI maximo vaor que presenta He, en la direccion
90°-270°, es de 15 Oe, aproximadamente. Se ha calculado He segin la expresion [6.2] a
partir de los ciclos longitudinales para cada angulo medido. En la figura 6.1.18 se
muestran en representacion lineal mediante puntos los datos obtenidos asi como €

resultado del ajuste numérico realizado a una expresion de laforma[6.4]:

La siguiente tabla contiene los pardmetros del gjuste numeérico realizado:
y A(Oe) B(Ce) C(0e) fo(9 w(°) ch2 RA2
He 14+1 5+1 28+06 | -16+2 378+ 3 6.76096 0.95227

20

10+

H.(Oe)

-104

_20 1 L 1 L 1 L 1 L 1
0 90 180 270 360

()

Figura 6.1.18. Dependencia angular del campo de canje en lamuestra NIOPY2 polarizada en la

direccion f= -90°. Sobre los datos experimentales, el ajuste numérico realizado.
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) | manacién transver sal

En la figura 6.1.19 se representan por puntos los datos experimentales de la
medida de los dos valores extremos de la mmponente transversal Mr®'(+) y Mr®"(-)
correspondientes a las dos ramas del ciclo, en funcion del angulo. Sobre los datos se han
representado las curvas resultantes de los agjustes numéricos realizados sobre una

funcién delaforma[6.5] :

e o -f,
= Asen 0%
YR AR e

extr
M (-

o

o

oo

120 180

240

300

360

F ()

Figura 6.1.19. Dependencia angular de los valores extremos de la imanacion transversal en ambas

ramas delos ciclos de histéresis. Sobre | os datos experimentales, l0s ajustes numéricos realizados.

Estas dos curvas se encuentran en fase y presentan valores extremos en los

direccion 0°-180, es decir, en la direccion perpendicular ala del campo de enfriamiento.
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La siguiente tabla contiene los parametros resultantes de los gjustes numéricos

llevados a cabo:
y A fo w ch2 RA2
MU (+) 0.99+ 0.02 76°+ 20 3420+ 2° 0.00926 | 0.9836
M () 0.98+ 0.02 730+ 20 344°+ 5 0.00753 | 0.98616

Los resultados de la medida de imanacion transversal,analogos a los obtenidos
en el apartado anterior, implican de nuevo un mecanismo de inversion de la imanacién
gue se produce fundamentalmente por rotacion hacia € ee unidireccional cuando €
campo se aplica fuera de la direccién de dicho gje sin que haya desplazamiento de
paredes. Nuevamente cuando e campo se aplica a lo largo de la direccion del ge

uniéxico laimanacion no presenta componente transversal.

Como principal resultado obtenido en este apartado se destaca el hecho de que el
proceso de enfriamiento con campo no solo induce un €e de anisotropia
unidireccional sino también un ge de anisotropia uniaxica. El aumento de campo
coercitivo estd por tanto relacionado con e desarrollo de un e€e uniéxico

ineguivocamente vinculado al establecimiento de la anisotropia de canje en el sistema.

Queda planteada agui, no obstante, la cuestion acerca del mecanismo de
inversion de la imanacion que tiene lugar cuando se aplica e campo externo alo largo
de direcciones cercanas a ge unidireccional. El hecho de que la componente transversal
en ese caso sea cero podria llevar a pensar que se esta produciendo una inversion
mediante nucleacion y propagacion de una pared de dominio invertido, ya que este
mecanismo no genera componente transversal de la imanacion. No obstante, dado que
los resultados obtenidos en este capitulo y en el anterior indican que €l mecanismo de
inversion en los sistemas estudiados es generalmente |a rotacién de laimanacion, parece
razonable no asumir a priori la nucleacion de un dominio invertido. La medida de la
magnetorresistencia anisotropa que se presentara méas adelante sera determinante para

esclarecer este punto que queda aqui abierto.
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6.1.3  Pentacapas Co-O/NigyF e/ Cu/NiggFexy/Ni-O

Con objeto de andizar simultdneamente los diferentes mecanismos de
inversion de la imanacion que tienen lugar en bicapas con y sin anisotropia de canje, se
fabricaron muestras que contuvieran ambos sub-sistemas integrados en e mismo
sistema. Asi pues se crecieron pentacapas en las condiciones de sputtering sefialadas en
el capitulo 3 y cuya estructura se ha esquematizado en la figura 6.1.20. De esta manera
se consigue, en primer lugar, asegurar que ambos subsistemas estan fabricados en
idénticas condiciones y en segundo lugar que su caracterizacion magnética se lleva a

cabo también de manera simultaneay, por tanto, en las mismas condiciones.

Una vez analizados los procesos de inversion de la imanacion por separado, se
estudiara el proceso global que tiene lugar cuando ambos sistemas forman parte de una
estructura tipo spin valve. El interés tecnologico de estas estructuras tipo spin valve se

coment6 ampliamente en la introduccién de esta memoria.
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Figura 6.1.20. Esquema de una pentacapa gque contiene dos bicapas FM/AF.

El estudio que se presenta a continuacion [2] se centra en la medida de ciclos
de histéresis longitudinales y transversales a temperatura ambiente en funcién del

angulo en dos estructuras diferentes.
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6.1.3.1 Sistema desacoplado

En primer lugar, se estudié la muestra ST2-4 (ver tabla 3.1) en la que las capas
magnéticas estén desacopladas. Esta estructura, esquematizada en la figura 6.1.21,
contiene dos capas FM desacopladas entre si por medio de una capa de materia no
magnético (cobre) 1o suficientemente gruesa (6 nm) como para impedir la interaccién de
canje. Una de las capas de Permalloy PY1, la que esta en contacto con € Oxido de
niquel, presenta anisotropia de canje a temperatura ambiente al estar interactuando con
el momento descompensado AF. La otra capa de Permalloy PY2, la que estd en contacto
con € 6xido de cobalto, esta libre de interaccidn puesto que a temperatura ambiente el

Oxido de cobalto no presenta orden magnético.

Ni-O 20nm
‘ NigFe, 20 nm

Ni Fe20 20nm
Co-O 20nm

Figura 6.1.21. Esquema de |l as capas que conforman la estructura ST2-4.

Segun e procedimiento habitual, y con objeto de establecer la anisotropia de
canje, una vez determinada la direccién de fécil imanacion inicia de la muestra ST2-4,
se enfrié e sistema en presencia de un campo positivo de +1000 Oe aplicado segun
dicha direccién. Esta direccion se tomara como origen de angulos en las medidas de
ciclos de histéresis. Se midieron ciclos de histéresis longitudinales y transversales a

temperatura ambiente con campo méaximo aplicado + 80 Oe en funcion del angulo f .
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En primer lugar, se andizara la medida de las componentes longitudina vy
transversal de la imanacién cuando se aplica el campo en la direccién del ge facil, es
decir cuando f = 0. Esta medida, representada en la figura 6.1.22 muestra que €l ciclo
de histéresis longitudinal es la superposicion de dos curvas, cada una de €llas
correspondiente al ciclo de histéresis de cada una de las capas ferromagnéticas (P1 y
P2). El ciclo de mayor coercitividad corresponde a la capa PY1 y presenta un
desplazamiento de -5 Oe y un campo coercitivo de 15 Oe. El ciclo de menor campo
coercitivo, en torno a 5 Oe, no presenta desplazamiento y corresponde a la capa PY2

libre de anisotropia de canje.

1,01 OO

0,5 1

M/M

-0,5

-1,0

-80 -60 -40 -20 0 20 40 60 80

H (Oe)

Figura 6.1.22. Ciclos de histéresislongitudinal (linea azul) y transversal ( linea roja) medidos a

temperatura ambiente alo largo del gje facil dela muestra ST2-4

Esta medida permite comprobar en primer lugar que efectivamente no hay
interaccién de canje entre capas ferromagnéticas, pues se observan dos procesos
independientes en lainversién de laimanacion. En segundo lugar, se comprueba que en
lacapa PY1 se hainducido anisotropia de canje.

La medida de la componente transversal de la imanacion, que es practicamente
cero, también reflgja el hecho de que se trata de una superposicion de procesos puesto
gue en ambos sistemas por separado también esta componente medida en la direccién

facil eracas cero.
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Para exponer méas claramente € hecho de que se trata de una superpocion de
procesos tomaremos como gemplo la medida realizada en f = 30°. En la figura 6.1.23
se muestra en el panel superior la medida experimental de las componentes transversal y
longitudinal y en los paneles inferiores a y b un esquema de la medida de las

componentes transversales en los sistemas libre y acoplado que se midieron en el

apartado anterior para este angulo.

Figura 6.1.23. Ciclo de histéresislongitudinal y transversal medidos en la muestra ST2-4 a 30°.

Los paneles inferiores esquematizan |os procesos en | os sub-sistemas por separado.

A lavista de esta figura es evidente que € proceso de imanacion en este sistema

€S una superposicion de los procesos que tienen lugar en los sub-sistemas sin y con

anisotropia de canje.

M/M

1,0
0,5 1

0,0

Longitudinal
Transversal 1
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-1,0 4

1,04

FM libre (Py/Co-O)

| FM acoplado (Py/Ni-O)

-

=75
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6.1.3.2 Sistemaacoplado.

La segunda de las estructuras tipo spin valve estudiadas es una pentacapa en la
que las dos capas ferromagnéticas PY1y PY2 estdn acopladas a través de la capa de
cobre que en este caso tiene un espesor de 1.5 nm que permite la interaccién de canje.
Un esquema de esta estructura (ST2-1, ver tabla 3.1), se muestra en la figura 6.1.24.

Al igua que en todos los casos precedentes se sometio a la muestra al
procedimiento usual de enfriamiento con campo + 1000 Oe aplicado en la direccion de
fécil imanacion que presentaba la muestra. Se midieron a temperatura ambiente ciclos

de histéresis longitudinales y transversales en funcion del angulo con campo maximo

aplicado £ 75 Oe.

Ni-O  20nm

Nig Fe,, 20 nm
. Ccuilb5pm |

NigFe,, 20 nm
Co-O 20nm

Figura 6.1.24. Esquema de las capas que conforman la estructura ST2-1.

En la figura 6.1.25 se muestra una seleccion de ciclos longitudinales y

transversales medidos en los angulos indicados.
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Figura 6.1.25 Ciclos de histéresis longitudinales (linea azul) y transversales (linea roja) medidos a

temperatura ambiente en losangul os indicados en la muestra ST2-1.

Estas medidas se asemgian a aguellas que se obtuvieron en el sistema sin
anisotropia de canje: los ciclos de histéresis no presentan desplazamiento y la
componente transversal de la imanacion se comporta de manera similar a como lo hacia
en el sistema NigoFex /Co-O (ver figura 6.1.2). A partir de estos resultados se pueden

destacar |os siguientes puntos:

Se observala presencia de un g e uniaxico bien definido en la direccion del ge fécil

inicial de lamuestra, que esla del campo de enfriamiento.

A diferencia del comportamiento observado en la pentacapa no acoplada, en este
caso se observa un solo proceso de inversion de la imanacion en los ciclos
longitudinales. Este hecho permite corroborar el acoplamiento en canje entre las dos
capas ferromagnéticas.

236



Capitulo 6. Procesos de imanacion

Como consecuencia de este acoplamiento entre capas FM, e sistema se comporta
como un FM de espesor efectivo 40 nm acoplado en canje con un AF de espesor 20
nm.. Se conoce experimentalmente [3] que e campo de desplazamiento tiene una
dependencia con e espesor de la capa ferromagnética de laforma:

He 1 %
Por tanto cabe esperar un valor de He en la direccion f =0 dos veces inferior a que
se observaba en e sistema acoplado en canje NigoFex /NIi-O, en € que la capa
ferromagnética tenia un espesor de 20 nm. En aquel caso el maximo desplazamiento
tenia un valor aproximado de 15 Oe, por o que aqui se esperaria un valor en torno a
7 Oe. Sin embargo, en estas medidas no se observa desplazamiento probablemente

debido ala proximidad de este valor a limite de resolucion de la técnica empleada

El vaor del campo coercitivo presenta un aumento respecto al del sistema sin
anisotropia de canje NiggFex /Co-O. El maximo valor ahora es aproximadamente 10
Oe en la direccion de fécil imanacion. Este valor es e doble del que presentaba la
capa de Permalloy80 sin acoplamiento en canje y puede estar relacionado con €l
aumento del espesor efectivo del material FM.

La medida de la imanacion transversal pone en evidencia un proceso mixto de
inversion de la imanacion consistente en la rotacion de la imanacion hacia € ge
uniaxico y la posterior nucleacion y propagacion de una pared de dominio tal y

como ocurriaen el sistema sin anisotropia de canje.
Resumiendo los resultados anteriores, se puede afirmar que debido al acoplamiento

entre las capas ferromagnéticas, este sistema se comporta globalmente como un

sistema sin anisotropia de canje.
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6.2 Magnetorresistencia anisotropa

Paralelamente al estudio de los ciclos de histéresis longitudinales y transversales
presentado anteriormente, se ha llevado a cabo un estudio andlogo de la dependencia
angular de la magnetorresistencia anisotropa (AMR) en |as bicapas con y sin anisotropia
de canje.

La motivacion de este segundo estudio radica principalmente en una de las
cuestiones que gquedaron abiertas en el apartado anterior. Alli se vio que cuando se
median ciclos de histéresis en el sistema con anisotropia de canje aplicando el campo en
la direccion del ge unidirecciona inducido, la imanacion no presentaba componente
transversal. Este resultado, similar a obtenido en el sistema sin anisotropia de canje, se
explica facilmente en este segundo caso mediante la nucleacion y propagaciéon de una
pared de dominio invertido, mecanismo en principio energéticamente favorable respecto
alarotacion de laimanacién como se vera a final del capitulo.

En e caso dd sistema acoplado no es evidente la formacién de dicho dominio
puesto que hay gue tener en cuenta que € gasto de energia de canje que se consumiria
en e proceso de nucleacion de un dominio invertido sobre una superficie AFM con un
cierto momento descompensado resultaria muy desfavorable respecto a la rotacion (se
estimarén las energias en ambos casos a final del capitulo). Sin embargo la ausencia de
componente transversal durante la inversion de la imanacién pone en duda € hecho de
gue se esté produciendo una rotacion de la imanacion.

La dependencia angular de la AMR permitira determinar inequivocamente si se
produce la rotacion de la imanacién o no durante el proceso de inversion en todo €l
rango angular. Asi, un proceso de nucleacién de un dominio invertido en la direccion de
aplicacion del campo no producira variacion de AMR mientras que un proceso por
rotaciones si. Se midieron curvas de magnetorresistencia a temperatura ambiente en los
sistemas NigogFex /Co-O y NigogFex /Ni-O mediante el método de las cuatro puntas
descrito en € capitulo 2. El montaje experimental empleado permite e giro de la
muestra de manera que se pueda variar € angulo formado por la corriente eléctrica que
circula a través de la muestra y la direccion del campo magnético aplicado. Los
contactos eléctricos se hicieron a lo largo del ge unidxico de las muestras y se sigui6 €
mismo convenio de signos y angulos adoptado para la medida de ciclos de histéresis

(ver figura6.2.1).
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Eje uniaxico

- < H,, >+

Figura 6.2.1. Esquema de |a configuracion de medida de ciclos de magnetorresistencia en funcionf.
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6.2.1 Sistemasin anisotropia de canje: NiggFey/ Co-O

Se midieron en la muestra PYC4 curvas de magnetorresistencia con campo
maximo aplicado + 60 Oe en funcion del angulo f en intervalos angulares de 10°. La

figura 6.2.2 muestra una seleccién de estas curvas para los angul os indicados.

04 00 0,4 - 300

0,24 0,21

0,0 | wsememenmynmepoionpns atitsguenasmapaned | o,o__aﬂﬁm_

-0,2 4 -0,24

O4+—T——T——T—— 7T O4+—T—T—T—+——TT—T—

04 04
N A -
004 00

-0,2 4 -0,24

MR (%)

Vb7 Vb4 +———T—F——T——T—

Figura 6.2.2. Curvas de magnetorresistencia medidas en la muestra PYC4 a temperatura ambiente para

los angulos indicados.

En esta figura se observa en primer lugar que en la direccion de facil imanacion
(f =0) no hay apenas variacion de la magnetorresistencia mientras que fuera del e fécil
el valor de la magnetorresistencia aumenta con f alcanzando € valor maximo, 0.38% , a
f =90°. A partir de estas medidas se ha calculado para cada angulo € valor maximo de
la magnetorresistencia MRnax. L0os datos obtenidos se han representado mediante puntos

en un grafico en coordenadas polares en la figura 6.2.3 en la que también se muestra la

curva resultante del gjuste numérico realizado sobre una funcion de laforma:

— Ag,l cos?PN "ol p (f fo)C ;
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[6.6]
y Cuyos parametros resultantes se encuentran en la siguiente tabla:
A w fo ch2 RA2
0.31+0.01 182° + 1° 0+ Q° 0.00079 0.93757

150

0,0-180

210

270

Figura 6.2.3. Maximo de la magnetorresistencia en funcion del angulo en coordenadas polares medida

en la muestra PYC4 a temper atura ambiente. Sobre los datos |a curva resultante del ajuste numérico.

La dependencia que exhibe MRy« €s caracteristica de los sistemas magnéticos
blandos con anisotropia uniéxica y reflegja e mecanismo de inversién de la imanacion
gue se estd produciendo en cada éngulo de medida. Asi a partir de esta medida se

pueden sacar |as siguientes conclusiones acerca de dicho proceso:
El proceso de imanacion gue tiene lugar en cuando e campo aplicado esta en la

direccion del ge facil esla nucleacion de un domino inverso. Este mecanismo,

como ya se ha dicho, no dalugar avariacion de la AMR.

241




Capitulo 6. Procesos de imanacion

A medida que e campo aplicado sale fuera de esta direccion, es decir a medida que
f aumenta, se va produciendo un proceso mixto de rotaciones y propagacion de
paredes tal y como se explicO en €l apartado anterior (ver figura 6.1.5). Asi pues, se
van generando progresivamente mayores valores de AMR, que son proporcionales a

la componente de laimanacion en la direccidn del campo aplicado.

En la direccion perpendicular al ge unidxico, f = 90°, lainversion de la imanacion
se produce puramente por un proceso derotaciones. Este hecho se pone claramente
en evidencia s se andiza la dependencia de la imanacion con la
magnetorresistencia. En la figura 6.2.4. se ha representado M en funcién de R
medidas a 90°. Si se recuerda la expresion [5.7] que daba cuenta de la dependencia
gue exhiben ambas magnitudes cuando el proceso tiene lugar mediante la rotacion
pura de la imanacion, vemos que aquella dependencia cuadrética se reproduce en

este caso.

0,4-

0,3

0,2+

0,1+

MR(%)

0,0

-0,1-

-1,0 -0,5 0,0 0,5 1,0
M/M
S

Figura 6.2.4. Dependencia cuadratica de la magnetorresistencia con laimanacion en la medidas en €l

sistema sin anisotropia de canje.
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6.2.2 Sistema con anisotropia de canje: NiggFey/ Ni-O

La medida de la AMR en este sistema se hizo sobre la muestra NIOPY2
polarizada segun su ge facil inicial, que también es la direccion de circulacion de la
corriente. Se midieron curvas de magnetorresistencia con campo maximo aplicado + 90
Oe en funcion del éangulo f en intervalos de 10°. En la figura 6.2.5 se muestran algunas

de las curvas medidas en los éngulos indicados.

1,01 o° 300 1,0
0,5 0,5
0'0.%—-.?7%.. “‘v’:; 0,0
-0,5{ -0,5
-1,04 -1,0

90 -60 30 O 30 60 9 90 -60 -30 O 30 60 90

1,0 &no 5 1,0
N 60 ///N 90/\ 05
0,0 0,0
05 0,5
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90 60 30 O 30 60 9 90 -60 -30 O 30 60 90

1011200 150° 1.0
0,5] j“ 05
0,0 P e, 0,0
05 e \_}g}‘v’" 0,5

-1,04 -1,0
90 60 -30 0O 30 60 9 -90 60 -30 O 30 60 90

MR(%)

1,0 1,0

180° 270° ‘
" /\n -

0,0 \’f_’:’ﬁl 0,0

-0,51 -0,5

1,04, i i i i i i i i i i 1-1,0
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H(Oe)

Figura 6.2.5. Ciclos de magnetorresistencia medidos en la muestra NIOPY2 a temper atura ambiente en

los angulos indicados.
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A continuacion se destacan los principales resultados obtenidos a partir de las

medidas anteriores:

Existe variacion de la magnetorresistencia en todas las direcciones medidas. El
maximo de esta variacién se produce en la direccién 90°-270° y alcanza un valor de

cas e 1%. El valor minimo, aproximadamente 0.3%, se produce en € ge facil.

Las curvas presentan desplazamiento respecto a origen de campos, como
consecuencia de la anisotropia de canje inducida mediante e proceso de

enfriamiento.

Las curvas ademas presentan una cierta asimetria que es mas acentuada en las
direcciones en torno a la direccion del ge unidireccional inducido y casi inexistente

en lamedida alo largo de la direccion perpendicular.

A la vista de estos resultados parece bastante evidente que a lo largo de todas las
direcciones medidas tienen lugar procesos de rotacion de la imanacion, puesto que

siempre existe una variacion significativa de la magnetorresistencia.

0,4

] —e—0°fm
0.3+ 90° fm

1 —a— (0° fm/afm
0,2

_0,3_

-2|5 0 25 50 75 1(|)0
H (Oe)

Figura 6.2.6. Comparacién de la magnetorresistencia medida en los angulos indicados en el sistemacon

T T T
-100 -75 -50

anisotropia de canjey en el sistema sin anisotropia de canje
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Obsérvese que € minimo de esta variacion, 0.3%, es del orden del maximo de la
AMR medida en el sistema libre de anisotropia de canje a 90°, es decir, cuando en
aguel sistema se producia la rotacion pura de la imanacion. En la figura 6.2.6 se
comparan estos resultados.

En € caso concreto de la medida en la direccion perpendicular a ge
unidireccional, es evidente que e proceso de inversion de la imanacion también en este
sistema con anisotropia de canje tiene lugar mediante rotacion pura de la imanacion.
Una vez mas la dependencia cuadrética de la AMR con la imanacién pone en evidencia

larotacion en este caso, tal y como se muestra en lafigura 6.2.7.

1,0+

0,84

0,6+

0,4+

MR(%)

0,21

0,0

-0,2

-1,2 -0,8 -0,4 0,0 04 0,8 1,2

M/M

[

Figura 6.2.7. Dependencia cuadratica de la magnetorresistencia con laimanacion en la medidas en el
sistema con anisotropia de canje.

Sin embargo la morfologia del resto de las curvas presentadas en la figura 6.2.5 no
es de fécil interpretacion. Tanto la asimetria que presentan como los cambios de signo
gue experimenta el valor de la magnetorresistencia no hacen nada evidente qué tipo de
mecanismo de inversion de la imanacion esta teniendo lugar. Con objeto de esclarecer
este punto se ha desarrollado un sencillo modelo para cacular valores de la
magnetorresistencia en funcién del campo aplicado y del angulo f en un sistema con

anisotropia de canje, suponiendo rotacion pura de laimanacion.
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6.221 Modedo de magnetorresistencia para rotaciones de la

Imanacion en presencia de un campo He.

El modelo tedrico que agui se presenta tiene como objeto calcular las curvas de
magnetorresistencia en un sistema magnético en cuyo interior, debido a la presencia de
una anisotropia de canje inducida, existe un campo extra o campo de canje H. Este
modelo parte de la hipétesis de que € proceso de imanacion en e sistema tiene lugar
mediante rotacion pura de la imanacion. La magnetorresistencia en este caso tiene la

siguiente dependencia con laimanacion [2.7]:

aDRo_3a0Ro =M O

SRy 28R a SM_ 5

En este sistema con anisotropia de canje, superpuesto al campo aplicado existe

un campo extra de manera que el campo efectivo en € interior de la muestra es:

Hy =H_, +H¢

[6.7]

Figura 6.2.8. Suma geométrica del campo aplicado y el campo de canje. La direccion dela

medida de la magnetorresistencia esla de Hg

Se supondrd que la imanacion estd siempre en la direccion de este campo

efectivo, de manera que interesara conocer su proyeccion sobre la direccion de medida,
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es decir, la direcciéon de He. Por tanto, interesa conocer € coseno ddl angulo formado

por He y He, €s decir:

cosa :ﬁ
[Ha [l

[6.8]

gue es proporcional a valor de la imanacion. Mediante € uso de las relaciones
trigonométricas se puede desarrollar estaigualdad en términos de parédmetros conocidos

y se llega ala siguiente expresion:

He +H , xcost

COsa = > >
JHZ+HZ +2H H, cosf

[6.9]

Definimos €l parametro de magnetorresistencia, m mediante la siguiente
expresion, que obtenemos elevando al cuadrado la expresion [6.9] y efectuando algunas

simplificaciones:

_HE+HZ cos’f +2HH , cosf

m, =cos’a -
He+HZ, +2HH,, cosf

[6.10]

Introduciendo en esta expresion €l valor He = 20 Oe y los valores de Hyp
correspondientes a una curva de magnetorresistencia como las que se midieron
experimentalmente, se han calculado los valores de m para cada angulo f en el rango

(0°-360°) en intervalos de 10°. Los valores obtenidos correspondientes a rango 0°-90° se
han representado en la figura 6.2.9 normalizados a valor de saturacion positiva (H= +
90 Oe)
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Las curvas resultantes del calculo tedrico no presentan coercitividad puesto que
en e modelo no se ha introducido ningin término que de cuenta de la anisotropia
unidxica del sistema. Por tanto, debemos comparar estos resultados con 1os obtenidos en
la medida experimental, tomando solamente la primera rama de las curvas de
magnetorresistencia. En la figura 6.2.10 se ha representado esta primera rama
correspondiente a las medidas en los angulos 0°-90°. Vemos que los célculos del
modelo tedrico reproducen con bastante fidelidad las medidas experimentales o que
lleva a pensar que, efectivamente, la dependencia complicada de las curvas de
magnetorresistencia en funcion del angulo de medida estéa indicando que en el sistema

se estén produciendo rotaciones de laimanacion durante la inversion de ésta.

No obstante, se observan algunas diferencias entre la cllculo y € experimento.
La més destacable de ellas es que mientras que en el sistema modelado e maximo valor
de magnetorresistencia se produce simulténeamente en la direccion del ge facil y la
perpendicular a éste, en € sistema rea la direccién fécil es la que menor variacion de
magnetorresistencia presenta. Como se ha dicho, en el modelo no se ha tenido en cuenta
la anisotropia uniaxica del sistema por lo que todas las diferencias que se presenten
entre los resultados del modelo y los resultados experimentales pueden radicar en este
aspecto. En cualquier caso, € modelo reproduce la morfologia de las curvas

experimentales, o que es de gran ayuda para una comprension previa de las mismas.
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I e T 1
-100 -75 -50 -25 0 25 50 75 100

H

ap
Figura 6.2.9. Valores de m, calculados segun la ecuacién[6.10] paralos angulosindicados

1,0 —f=10°

0,8

0,6

0,4 -

0,2
0,0
-0,2 -

0,4 -

-0,6

-0,8 -

MR(%)

Y

-1,0

T T T T T T T T T T T T T T T T
-100 -75 -50 -25 0 25 50 75 100
H (Oe)

Figura 6.2.10. Medida experimental dela primera rama dela curva de AMR para loséngulosindicados.
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6.3 Interpretacion delosresultados

El estudio comparativo de los ciclos de histéresis longitudinales y transversalesy
de las curvas de magnetorresistencia anisotropa en los dos sistemas estudiados, con y
sin anisotropia de canje, se ha revelado de gran utilidad para determinar e mecanismo
de inversion de la imanacion que tiene lugar en el sistema con anisotropia de canje.
Como se menciond en la introduccion de esta memoria, no existe una teoria Unica para
el mecanismo de inversién de la imanacion en sistermas con anisotropia de canje sino
gque normamente se dan diversas interpretaciones para explicar resultados
experimental es concretos en sistemas estudiados especificos.

Tradicionamente se asume e mecanismo sugerido por los descubridores del
fendmeno de anisotropia de canje Meiklgjohn & Beam [4]. En su modelo se asume lo
gue aqui llamaremos rotacién coherente de la imanacion del ferromagnético. Se
empleara este término para dar cuenta de la rotacion uniforme en € interior del FM. La
coercitividad del sistema tendria su origen en las barreras de anisotropia que encuentra
la imanacion en su rotacion. Debido a la simplicidad de esta hipétesis, en la que solo
existe un grado de libertad, que es la direccién de laimanacion, se han venido haciendo
desde entonces y en numerosos trabajos gjustes numeéricos de los datos experimentales
en & marco de este modelo.

El mecanismo de rotacion coherente, no obstante, tiene algunos argumentos en
contra que sirven de apoyo para otras teorias que han ido surgiendo recientemente y que
lo descartan como mecanismo de inverson de la imanacion [5-8]. El principal
argumento en contra es e desacuerdo entre los valores de campo coercitivo que se
encuentran experimentalmente y los que se derivan de suponer la rotacion coherente en
un sistema con barreras de anisotropia del orden de las medidas experimentalmente
mediante diversas técnicas como la resonancia ferromagnética [9] o la medida del
torque rotacional [10]. Algunos autores como Fulcomer et a. [11] y Mauri et a. [12]
entonces sugieren, sin abandonar la idea de la rotacion coherente, que e origen de la
coercitividad esta en el antiferromagnético. EIl modelo de Fulcomer y Charap se basa
en la formacién de pequefios dominios en e antiferromagnético sobre los que la
imanacion del ferromagnético se comporta coherentemente. Estos pequefios dominios se
forman a merced de una distribucion a azar de gjes de anisotropia del AF que dan lugar

a una distribucion de barreras de anisotropia y por tanto de campos coercitivos,
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explicandose asi el aumento globa de coercitividad. La rugosidad de la intercara [13]
puede dar lugar ainhomogeneidades en el proceso de imanacion tales como nucleacion,
anclgje y salto de paredes como ocurre en un ferromagnético con defectos. Esto también
originaria una distribucion amplia de barreras energéticas locales que puede dar lugar al
aumento del campo coercitivo.

En otros trabgjos como los de Stiles [14] o Fujiwara[15] se consideran dos tipos
de granos antiferromagnéticos. aquellos estables que contribuyen al campo de
desplazamiento, y aquellos inestables que sufren transiciones irreversibles entre dos
configuraciones posibles y que originarian el aumento de campo coercitivo. En este
modelo, la imanacion del ferromagnético se comporta coherentemente con € momento
descompensado de estos granos inestabl es.

V. I. Nikitenko [7], K. O"Grady [16] e |. K. Schuller [17], entre otros, proponen
laformacion de un dominio invertido en el FM durante la inversion de la imanacion. En
los trabajos de Schuller [17] sobre asimetria en los procesos de imanacion en muestras
monocristalinas macladas, se ha observado experimentalmente la formacién de
dominios invertidos en una de las ramas del ciclo de histéresis. En € caso particular de
estas muestras, la inclusiéon de defectos de apilamiento hace que € balance energético
favorezca este mecanismo de inversion de laimanacion. En general, la formacion de un
dominio invertido es, sin embargo, una hipétesis algo controvertida, ya que supondria
un gran coste energético debido a la interaccion de canje con una superficie en la que
hay un elevado momento descompensado proveniente del AF.

Fujiwara [18] siguiendo € modelo de Fulcomer de un antiferromagnético con
dominios o clusters pequefios, propuso en 1994 una cierta dispersion de momentos en
torno a la direccion del campo de canje, con un angulo f que es positivo para unos
dominios AF y negativo para otros. En este modelo se supone la formacion de una
pared de Neél en € interior de los granos AF, que invierte su polaridad cuando el campo
invertido es suficientemente elevado haciendo transitar a los granos AF
irreversiblemente entre dos posibles configuraciones. Este mecanismo daria cuenta del
aumento de campo coercitivo. El proceso que en este modelo se propone para la
inverson de la imanacion en € ge facil es la rotacion incoherente de la imanacion
debida a la dispersion loca de los ges de anisotropia de los granos AF. El término
incoherente se empleara aqui para denominar €l mecanismo de rotacion en el que ésta

gira en sentidos opuestos en diferentes regiones de la muestra. Otros trabgjos posteriores
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de este mismo autor [19] muestran imagenes de Microscopia de Fuerza Magnética en
las que se observa cOmo la imanacion gira en sentido contrario en distintas partes de la
muestra debido ala formacion de paredes de 360°.

En los trabgjos S. Zhang et al. [20,21] se remarca laimposibilidad de explicar €
aumento de campo coercitivo en sistemas con anisotropia de canje si e mecanismo de
inversién de laimanacion es la rotacion coherente. Estos autores proponen la formacion
de dominios ultra-pequefios en el ferromagnético durante el proceso de inversion de la
imanacion. La dimension de estos dominios es inversamente proporcional a la relacion
entre € canje FM-FM y la interaccién FM-AF. El resultado de la formacion de estos
dominios es la existencia de un gran nimero de barreras energéticas locales y por tanto
una anisotropia promedio que da cuenta del aumento de campo coercitivo. La
imanacién rota entonces en distintas zonas de la muestra para distintos valores del
campo aplicado e incluso 1o hace en distintos sentidos. Una vez més se propone el

mecanismo de rotacidn incoherente de la imanacion.

En la linea de estos trabajos que proponen la rotacion incoherente de la
imanacion esta la interpretacion que se dara de los resultados obtenidos en este trabgjo.
Se propondra un mecanismo de rotacion incoher ente de la imanacion que da cuenta de
los resultados obtenidos en este capitulo. Las medidas presentadas en este capitulo de
ciclos de histéresis longitudinales y transversales y magnetorresistencia en el sistema
NigoFex/Ni-O cuando en é se induce anisotropia de canje, permiten obtener las

siguientes conclusiones:

1 En el sistema se desarrolla un eje de anisotropia unidireccional en la direccion

del campo de enfriamiento.

2. Se produce un aumento de campo coercitivo cuyo maximo vaor es

aproximadamente 20 Oe.

3. En € sistema se desarrolla un gje uniaxico inequivocamente vinculado con € gje

unidireccional.
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4, La medida de magnetorresistencia en funcion del angulo demuestra que durante
la inversion de la imanacion tienen lugar rotaciones de la imanacion en todos

los éangulos medidos.

De lo anteriormente expuesto, se deduce que la presencia de anisotropia de canje
esta forzando al sistema a invertir su imanacién mediante un proceso de rotaciones. A
diferencia de lo que sucede en el sistema sin anisotropia de canje en el que laformacién
de un dominio invertido es, en principio, mas favorable energéticamente, la energia de

canje FM-AF hace esta opcidn desfavorable en el sistema con anisotropia de canje.

Para exponer lo anterior mas claramente haremos a continuacion una evaluacion
estimativa de las energias de pared y de rotacion en ambos sistemas. Consideraremos
para ello un estado magnético del sistema de imanacién cero, tanto en el caso de la
formacion de un dominio invertido como en € caso de larotacion. Por tanto, como en el
capitulo precedente, consideraremos que la variacion de energia Zeeman es la misma en
ambos procesos por ello no laincluiremos en esta estimacion.

En primer lugar calcularemos la densidad superficial de energia de formacién de

unapared de 180° en el Permalloy a partir de la expresion [22]:

0,3KT.p *K(T)
pared = 7

[6.11]
donde k es la constante de Boltzmann, T es la temperatura de Curie, K(T) la energia de

anisotropia magnetocristalinay a el pardmetro de red. El espesor de esta pared viene

dado por la siguiente expresion [22]:
_ |0,KTp?
d pared ~
4K (T)a

Se tomarén en adelante | os siguientes valores [23]:

[6.12]
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k =1,38:10% ergK t=210%m
a»2510%cm A=05" 05 cn?
T= 853K Ms = 500 emu/cm?®

K (300 K ) = 3,5-10° erg/cn®

donde t es el espesor de la pelicula FM y A su superficie. Introduciendo los valores
correspondientes en las expresiones [6.11] y [6.12] se estiman los siguientes valores
para la densidad superficial de energia de formacién de una pared de 180° y su espesor

en e Permalloy:

Opares » 0,2 €rg/cm’

d »2x107°cm

pared

Primeramente, evaluaremos la energia en el caso del sistema sin anisotropia de
canje. La energia de formacion de una pared de dominio perpendicular al plano de la

pelicula (ver figura 6.3.1a), suponiendo un &rea Apares = 0,5cm ” 20 10 'cm, ser&

E pared- perpendicuar > 240 ! erg

a b

Figura 6.3.1. Formacion de una pared de 180° a) perpendicular y b) paralela en el sistema libre

Sin embargo, si se produce la rotacion de laimanacién, o lo que es equivalente,
se forma una pared paralela a plano de la peicula, de manera que la imanacion rota a
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lo largo del espesor de la pelicula FM (ver figura 6.3.1b) una buena aproximacion de la
energia sera en este caso[22]:

= 2Kt

g pared- paralela
[6.13]
Introduciendo los valores correspondientes, obtenemos un valor para la densidad
de energiade la pared paraela:
gpared» paralela :l’4 ><_LOZ erg / sz

Teniendo en cuenta que ahora el &rea de esta pared es 0,25 cnt, tendremos que

laenergiatotal del proceso de rotacion es:

E »35x10 erg

pared- paralela

Por tanto, ya que:

E >E

pared- paralela pared- perpendicliar

es evidente que en €l sistema sin anisotropia de canje € mecanismo de inversion de la
imanacion méas favorable energéticamente es la formacién de una pared de 180°

perpendicular a plano de la pelicula.

Veremos ahora qué ocurre en €l sistema con anisotropia de canje. Los valores
de las energias de formacion de las paredes perpendicular y paralela son |os mismos que
en e caso anterior. Sin embargo, en este caso hay que tener en cuenta la energia de

canje con e momento descompensado AF en la intercara (ver figura 6.3.2)
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a

Figura 6.3.2. Formacion de una pared de 180° a) perpendicular y b) paralela en el sistema con

I[:'\\\\

anisotropia de canje

La energia de canje por unidad de superficie se puede estimar teniendo en cuenta
el campo de desplazamiento medido Hg, (-15 Oe, aproximadamente) a través del

siguiente término de interaccion [2]:

[6.14]

Supongamos, en el caso de la formacion de un dominio invertido (ver figura
6.3.2.a), la situacion en la que e tamafio de ambos dominios, € invertido y € no
invertido, es idéntico:

»EMSHE- 1M H. =0
2 2

gcanj e s

Por tanto la energia total del proceso inversién por formacién de dominio

invertido en €l sistema con anisotropia de canje ser&

E —E +E_.. »2x0 "erg

dominio pared- perpendicuar canje

Evaluaremos ahora la energia del proceso de formacion de una pared paralela, o
lo que es lo mismo, e proceso de nversion de la imanacion mediante rotacion en el
sistema con anisotropia de canje (ver figura 6.3.2.b). Ahora la energia de canje en la

intercara serd negativa, puesto que e momento del FM y e campo H: son paraelos.
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Introduciendo los valores correspondientes en la expresion [6.14], se estima que la

energia de canje en laintercara es:

E_..»-37540%erg

canje

Por tanto, la energia total del proceso de rotacion en el sistema con anisotropia
decanjees:

— -4
Erotacién - Epared— paralela + Ecanje » - 215><|-O e’g

Evidentemente, en el sistema con anisotropia de canje el balance energético es
tal que:

E >E

dominio rotacion

por lo que la rotacion es la opcion energéticamente mas favorable. En la tabla 6.1 se

resumen los resultados anteriores.

Sistema Dominio invertido Rotacién
Sn anisotropia de canje 210" erg 3510% erg
Con anisotropia de canje 210" erg -2,5:10% erg

Tabla 6.1. Energiasdelos procesos de formacion de un dominio invertido y rotacion en los sistemas son

y sin anisotropia de canje.

Si ahora estimamos el campo coercitivo en un sistema en e que se produce la
rotacion coherente de la imanacién, mediante la expresion de H. que da € modelo de
Stoner- Wolhfarth [23]:

oo 2K
M
[6.15]
e introduciendo los valores K(300K) = 3,5-10° erg/cnt y Ms = 500 emu /cnt obtenemos

el siguiente valor:
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H_ »150e

Este valor, aunque un poco menor, esta proximo a campo coercitivo maximo

obtenido experimentalmente (~ 20 Oe). Esto indica que & aumento de campo coercitivo
esta originado por €l hecho de que laimanacién se vea obligada a rotar ante la presencia
de anisotropia de canje en € sistema. No obstante, hay dos aspectos que hay que

matizar en un mecanismo de rotacion de la imanacion:

En primer término, no se explica la existencia de un ge uniaxico bien definido, es
decir, €l hecho de que & campo coercitivo no presente el mismo valor en todas las
direcciones. A priori, tratandose de un sistema policristalino en €l gque existe una
distribucién aleatoria de gjes de anisotropia en € FM, no hay razon para pensar que
hay un ge preferente de facil imanacion. Por tanto no podemos correlacionar la
rotacion de laimanacion con la presencia del ge uniaxico. Sin embargo, si que se ha
Vvisto que existe una correlacion entre la presencia del gje unidirecciona inducido y
dicho gje uniaxico bien definido.

En segundo lugar, si suponemos la rotacion coherente de la imanacion no es posible
explicar la medida de imanacién transversal en € ge unidireccional del sistema. Si
recordamos aquel resultado (ver figura 6.1.9) veremos que la componente
transversal es cero en dicha direccion. Hay dos posibles situaciones que no generan

componente transversal (ver figura 6.3.3) durante la inversion de la imanacion:

- la formacién de un domino invertido, posibilidad descartada en la
discusién anterior y

- larotacion incoherente de la imanacion: la imanacion rota en distintos
sentidos de manera que la resultante de la componente transversal es

cero.
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7 L PP P P . T R BT

Figura 6.3.3. @) Formacidn de dominio invertido y b) rotacién incoherente. En ninguna de las dos

situaciones hay componente transversal de la imanacion.

Con objeto de dar una explicacién a estos dos aspectos consistente con todos los
resultados anteriores se ha desarrollado un modelo de rotaciones incoherentes que se

expondré a continuacion.

6.3.1 Rotacionesincoherentesen un sistema de dos espines

En primer lugar, para exponer de la manera més sencilla posible la naturaleza
del mecanismo de la rotacién incoherente que aqui se propone, se pondra e giemplo de
un sistema de dos espines S y S;. Supongamos que estos dos espines inicialmente,
debido a sus ges de anisotropia local, estén situados en direcciones simétricas respecto
a un ge de ta manera que forman con & un angulo g (ver figura 6.3.4) y que

interaccionan entre si siendo la constante de interaccion de canje A. Si ahora se aplica

un campo externo H en la direccion del gje de simetria, la energiatotal del sistema seré:

ET:EZeaT\an_i_Ecanje:_rn)é.L)q:i_ n])§2>4:i_ Aél)éz

[6.16]
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Noétese que en la expresidon anterior no se ha tenido en cuenta la energia de
anisotropia de los espines. Teniendo ahora en cuenta la relacion de angulos entre

vectores, se puede rescribir la expresion anterior de la siguiente forma:

E; =-mSHcosJ - -mS,Hcos] - AS'S, cos2]
[6.17]

Figura 6.3.4. Rotacion incoherente de dos espines que forman un angulo 2q

Se puede expresar la ecuacion anterior en términos del angulo g, haciendo uso

de la siguiente relacion trigonomeétrica:
cos2] =1- 2sen?J
con lo que la ecuacion [6.15] queda de la siguiente forma:

E, =-my(S, +S,)H cos] +2AS S,sen’] +cte

[6.18]

En esta nueva expresién aparece un término con el cuadrado del seno del angulo

g gue no es sino un término de anisotropia uniéxica cuya constante es proporcional ala
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interaccion de canje entre bs espines. Son precisamente este tipo de términos de la
energia los que generan coercitividad en los sistemas magnéticos.

Andlogamente al caso tipico del modelo de Stoner- Wolhfarth, este sistema
presenta dos posiciones de minimos energéticos de tal forma que cuando se invierte €l
sentido del campo externo el sistema transita de uno a otro consumiendo una energia
gue esigua a4AS;S,. El campo coercitivo serd en este caso proporcional a interaccién
de canje entre espines:

__4ASS,
© m(S+S)
[6.19]

En la figura 6.3.5. se ha esquematizado € ciclo de histéresis en este sistema. La
diferencia de este sistema con e del modelo de Stoner-Wolhfarth radica en el
mecanismo de inversion de la imanacion, que en este caso tiene lugar mediante la
rotacién de los espines en sentidos opuestos. La fuente de coercitividad, en este caso, no
€s un término de anisotropia uniaxica “convenciona” sino la interaccion de canje entre
los espines que giran en sentidos opuestos.

Con este sencillo gemplo se ha visto como en un sistema de dos espines que
rotan incoherentemente aparece coercitividad sin tener en cuenta la energia de
anisotropia de los espines. Con € siguiente modelo haremos una generalizacion a un

sistemade N espines.

M

S;+S

AN
h -_4ASS,

© T m(S+S,)

S-S

Figura 6.3.5. Esquema del ciclo de histéresis del sistema de dos espines que rotan incoherentemente
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6.3.2 Modeo derotacionesincoherentes en un sistema con
anisotropia de canje

El modelo de rotaciones incoherentes que se presenta a continuacion tiene como
objeto calcular las curvas de imanacion en un sistema magnético constituido por N
espines interactuantes dos a dos en presencia de un campo extra Hey, originado por una
distribucion de N momentos magnéticos. El modelo esta basado en las siguientes

consideraciones:

1 Se considera el antiferromagnético constituido por N granos independientes (que
no interaccionan entre si) cada uno de ellos con un momento descompensado m.
Estos momentos, debido a la inhomogeneidad de la muestra 'y a la rugosidad de
laintercara, estaran en principio orientados seguin sus €jes locales de anisotropia,

distribuidos a azar (ver figura 6.3.6) de tal manera que

(m=8m =0

B e kA T

Figura 6.3.6. Cadena unidimensional de espines orientados aleatoriamente.

2. Lapolarizacion del AF mediante enfriamiento con campo, conlleva que cada
uno de estos momentos m;, debido a lainteraccion con € FM en laintercara,
se oriente en torno a la direccion del campo de enfriamiento con una cierta

dispersion, de manera que ahora:

(M=am: 0

Esta dispersion de momentos dara lugar a una dispersion de campos de canje
locades he; que forman un éngulo di con la direccion del campo de

enfriamiento dentro de un cono de dispersion maxima d (ver figura 6.3.7). y
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cuyo valor promedio Hem estard en la direcciéon del campo polarizante ( ver

figura6.3.8).

5 T B VA i

Figura 6.3.7. Cadena unidimensional de espines orientados dentro de un cono de dispersion.

Figura 6.3.8. Cono de dispersion de campos de canje locales.

El campo aplicado hap forma un angulo a con la direccion de Hem (ver figura

6.3.9)

El ferromagnético estd congtituido por una distribucién de N espines S que
interaccionan dos a dos entre vecinos proximos con una interaccion de canje de
magnitud e , con € campo loca correspondiente he; y con e campo aplicado

hap. EI momento magnético promedio o imanacion de la distribucion es:

as
M:i—
N

[6.20]
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5. Cadaespin S formaun angulo p/2-x; con ladireccion de hap(ver figura 6.3.9)

A partir de las anteriores consideraciones podemos expresar la energia del

ferromagnético mediante la siguiente ecuacion:

E=-8he>§-4h,§-dess
[ (i.i)

[6.21]

La expresion anterior contiene tres términos. el primer término corresponde a la
energia Zeeman de los campos locales de canje, e segundo término da cuenta de la
energia Zeeman del campo aplicado y, por Ultimo, € tercero expresa la energia de canje

entre espines vecinos. En ninglin caso se considera energia de anisotropia alguna.

Figura 6.3.9. Configuracion angular de campos y momentos magnéticos.

La ecuacion [6.21] se puede rescribir en términos de los angulos d; vy X ,
teniendo en cuenta larelacion entre ellos. En el sistemade unidadesen el quehg =1 1a

energia tendra la siguiente expresion:
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E=- é. COS(%' X +di +a)- hapé. >COS(a+di)- e(é;cos(dﬁ%)
i I I

[6.22]

A partir de esta expresion se calculan los valoresde x; (e, a , hap) que minimizan
la energia para cada valor de los parametros e, ay hap y del angulo de dispersion do.
Teniendo en cuenta la expresion [6.20] se pueden calcular las proyecciones del
momento magnético promedio sobre la direccion del campo aplicado M, y la direccion

perpendicular Mt mediante las siguientes expresiones:

M, (a,h,,,€) = %é‘ sen[xi ™ (3, hap,e)]

M. (ah,.6 = %é cos[xi ™ (a,h, ,e)]

[6.23]
de manera que se obtienen curvas de imanacién longitudinal y transversal frente al
campo aplicado hyp para cada valor de la interaccion de canje e, & y € angulo a.
También es posible obtener curvas de magnetorresistencia, en las que ésta sea
proporciona a cuadrado de las proyecciones de la imanacion sobre la direccion de la
corriente. Asi pues, se define el pardmetro Mg, proporcional a la magnetorresistencia,
mediante la siguiente expresion:

Mg (a h,,, € =$é sen?[ximm(a,hap,e)]

[6.24]

Se han calculado curvas de imanacién longitudinales y transversales y curvas de
magnetorresistencia introduciendo en las ecuaciones [6.23] y [6.24] los siguientes
valores:

d= 80° N = 16 espines a = 0°-360°
hap= £1.5 e=08.
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En lafigura 6.3.10 se han representado |os resultados obtenidos en el caso de las

curvas de imanacion, calculadas en los &ngulos indicados.

100 " 7300 b
104 M 104
5 L 54 ‘\'\-—-_.____‘_
—M
0 4 T 0

o
&
1

-104 -104
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15 -10 05 00 05 10 15 15 10 05 00 05 10 15
15{ 9o 154 ggo
z_l 104 / 10

-5

g

-104 -104
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15 10 05 00 05 10 15 15 10 05 00 05 10 15

Figura 6.3.10. Curvas de imanacion longitudinal (linea azul) y transversal (linea roja) calculadas

para los angulos indicados.

A partir de los resultados anteriores se destacan |0s siguientes puntos:
Se pone de manifiesto la existencia de un ge unidireccional a lo largo de la

direcciéon 0°-90° que tiene como consecuencia €l desplazamiento de las curvas de

imanacién alo largo del ge de campos. Se ha calculado la dependencia del campo
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de desplazamiento , hm, en funcion del angulo a. El resultado se muestra en la

figura 6.3.11 donde se observa una dependencia sinusoidal de periodicidad 2p.

0,0
Sm |
0,2
-0,4 4
-0,64
| s | s | | |

0 90 180 270 360

a (%)

Figura 6.3.11. Valores de heyen funcion del angulo a calculados a partir de los resultados del modelo.

El campo coercitivo presenta una dependencia angular tipica de los sistemas con
anisotropia uniéxica. En la figura 6.3.12 se representan los valores de h calculados
a partir de los resultados anteriores en funcién del angulo a en un gréfico en
coordenadas polares. El ge uniaxico se observa bien definido en la direccién 0-180°.

Recordamos agui que el modelo no considera ninguin tipo de anisotropia.
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0,15

0,10

0,05

0,00 -
0,05 -
0,10 -

0,15

270

Figura 6.3.12. Valores de h. en funcion del angulo a calculados a partir de los resultados del modelo.

La imanacioén transversal muestra que e proceso de imanacion tiene lugar mediante
rotacion hacia € €e unidireccional. Debido a la baja histéresis que presenta el
sistema fuera de la direccion del ee unidirecciona, en la mayoria de las curvas
anteriores solo aparece un valor extremo de la imanacion transversal En la figura

6.3.13 se ha representado su valor absoluto en un grafico en coordenadas polares:

150

extr

180

abs M

210

270

Figura 6.3.13. Valor extremo de m ( en valor absoluto) en funcién del angulo a calculados a partir delos

resultados del modelo.
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Observando las dos figuras anteriores, vemos que las regiones de minima
imanacién transversal corresponden a regiones de méxima coercitividad, es decir,
direcciones en torno al e€je unidireccional, lo cual implica que la aparicion de
coercitividad se relaciona con el proceso de rotacion incoherente. Esto se puede explicar
teniendo en cuenta € cono de dispersion local, tal y como se ha representado en la
figura 6.3.14. Cuando €l valor medio Hey esté en una direccion proxima a la del campo
aplicado, es decir, e angulo a sea proximo a 0° (a), la parte de espines que rotan en un
sentido estard aproximadamente compensada con la de los que rotan en sentido
contrario. De esta manera, la componente transversal de la imanacion serd muy
pequefia. A medida que el angulo a se aproxima a 90°(b), aumenta la proporcion de
espines que gira en un sentido respecto ala que gira en otro. A 90° (c), todos los espines

giran en el mismo sentido, y entonces, la componente transversal es maxima.

™ Hor

y
em
\4
a
o

Figura 6.3.14. Cono de dispersion local. a) EI campo aplicado es paralelo al eje del cono : €l porcentaje

M

de espines rotando en un sentido y otro esigual por lo que Mt= 0. b) El campo aplicado forma un cierto

angulo con €l gje del cono: la mayor parte de los espines giran en un sentido por lo que M+t Oy c) El
campo aplicado es perpendicular al eje del cono: todos los espines giran en el mismo sentido detal

manera que M+ es maxima.
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Por otra parte, se han representado en la figura 6.3.15 las curvas de

magnetorresistencia cal culadas para | os angul os indicados.

10 10
Qe 30°
051 {05
00 00
-0,5 \M’ \/ 4-05
1,04 . . . — . . . . . —10
15 -10 -05 00 05 10 15 15 -10 05 00 05 10 15
10 10
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00 ,_,_‘-/ 00
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1,04 . , . — . . . . . 110
—~~ 15 10 05 00 05 10 15 15 10 05 00 05 10 15
o
o
< 1,0 10
- 12Q° 150°
2 051 {05
_.—-—""'_'_'_'_'_._
00 ™ 00
05 L_, \/ {-05
1,04 . . . — . . . . . —110
15 -10 05 00 05 10 15 15 -10 05 00 05 10 15
1,0 10
180° 270°
051 {05
00 00
——
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15 -10 05 00 05 10 15 15 -10 05 00 05 10 15

Figura 6.3.15. Curvas de magnetorresistencia calculadas para los angul os indicados.

S se comparan todos los resultados anteriores con los resultados experimentales
de los apartados 6.1.2.2. y 6.2.2 y mostrados en las figuras 6.1.9, 6.1.10, 6.1.13, 6.1.12 y
6.2.5.veremos la gran ardlogia que presentan ambos. La reproducibilidad de los
resultados experimentales a partir de las hipbtesis del modelo de rotaciones incoherentes

confiere a modelo un ato grado de validez para la interpretacion de los resultados.
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L os resultados de este model o nos permiten concluir 1os siguientes puntos:

Es posible generar coercitividad en €l sistema a través del mecanismo de rotacién
incoherente e interaccion de canje entre espines aun sin considerar la anisotropia

uniadxicadel sistema.

El modelo predice la existencia de un gje uniaxico bien definido en la direccién del

gje unidireccional.

El campo coercitivo es maximo cuando €l porcentaje de espines que giran en un
sentido y otro esté igualado. Esto ocurre en la direccion en laque el campo aplicado
es paralelo a campo de canje promedio Hem. Entonces, el vaor de la imanacion

transversal es cero.
El campo coercitivo es minimo cuando la rotacion es uniforme, es decir, cuando el

campo aplicado es perpendicular a campo de canje promedio Hem Y todos los

espines giran en el mismo sentido. Entonces la imanacion transversal es maxima.

271



Capitulo 6. Procesos de imanacion

6.4 Conclusiones

En este capitulo se han estudiado los procesos de imanacion a temperatura
ambiente que tienen lugar en dos sistemas similares con y sin anisotropia de canje
NigoFex/Ni-O y NigoFexo/Co-O, respectivamente. El estudio comparativo de ambos
sistemas ha sido de gran utilidad para la compresién del mecanismo de inversion de la
imanacion en el sistema con anisotropia de canje. Los principales resultados obtenidos

Se resumen a continuaci on;

Las medidas de ciclos de histéresis longitudindes y de curvas de
magnetorresistencia en € sistema NigoFex/Co-O sin anisotropia de canje

muestran:

- la existencia de un ge uniaxico presente en la muestra debido a proceso de
fabricacion que se reflgja en la dependencia angular del campo coercitivo. El
valor méximo de H. esta en torno a5 Oe.

- gue & mecanismo general de inversion de laimanacion tiene lugar mediante un
proceso mixto de rotacién coherente hacia € €e uniaxico y posterior
nucleacion y propagacion de una pared de dominio invertido. En particular,
lainversion se produce:

- end gefécil mediante salto de paredes

- en €l ge perpendicular mediante rotacion pura

Lainduccién de anisotropia de canje en el sistema NigogFex/Ni-O tiene las siguientes

consecuencias;
- laaparicion de un gje inducido de anisotropia unidireccional que tiene como

consecuencia el desplazamiento de los ciclos de histéresis. Este desplazamiento

en e sistema estudiado tiene una dependencia angular de laforma:
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fo)u p(f-f,)u g p(f-fyu
0g) =15 o)l 5 )Y 18c0sgoP "ol
He(09) = Cosez 360 0 COSQG 30 4 80055y

donde f es @ éngulo formado por € ege unidirecciona y la direccién del

campo magnético aplicado en los ciclos de histéresis.

la aparicion de un ge inducido de anisotropia uniaxica en la misma direccién

del ge unidirecciona bien definido e inequivocamente vinculado con €.

un aumento de campo coercitivo H. respecto a sistema sin anisotropia de canje

gue debido ala presencia del ge uniaxico tiene una dependencia angular:

(f-fyu

+12
180 H

H.(Oe) = 9cosezp

un cambio substancial en el mecanismo de inversion de la imanacion que se
produce principalmente por rotacion incoherente de la imanacion. Esto se
deduce ddl andlisis conjunto de la medida de la componente transversal de la
imanacién y de la magnetorresistencia, cuyos valores maximos tienen las
siguientes dependencias angulares en el sistema estudiado:

éad-70a
M, (max) = 083315)%&1

MR (%) = 0,35 - coszf—f‘,J

80H

El aumento de campo coercitivo y e desarrollo del ge uniaxico estan

claramente originados por € cambio en € mecanismo de inversion de la

imanacion, cambio inducido por la presencia en e sistema de anisotropia de

canje

El modelo de rotaciones incoherentes propuesto para calcular las curvas de

imanacion longitudinal y transversal y las curvas de magnetorresistencia en un

sistema de N espines interactuantes dos a dos y en presencia de campos locales de
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canje creados por los momentos descompensados de N granos AFM, reproduce
fielmente las curvas experimentales.

Este modelo sin anisotropia uniaxica, predice la coercitividad del sistema. El
campo coercitivo es generado por e mecanismo de rotacion incoherente de espines

con interaccién de canje.
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Conclusionesy futurostrabaj os

El trabgjo que se ha expuesto en esta memoria ha dado como producto una serie
de interesantes resultados rel acionados con la naturaleza del fenébmeno de anisotropia de
canje en sistemas FM/AF nanocristalinos. Como es usua en los sistemas con
anisotropia de canje en general, la fenomenologia encontrada es amplia 'y muy variada.

A continuacion se expondran las conclusiones finales que de este trabajo se derivan:

A partir de los hechos experimentales, el mecanismo general de inversién de la
imanacién gue se postula en los sistemas con anisotropia de canje estudiados es la
rotacion de laimanacién, en contraposicion a mecanismo de imanacion cuando no
existe anisotropia de canje, que es la nucleacion de dominios invertidos y
desplazamiento de paredes. Esta modificacion del proceso de imanacion, inducida
por la interaccion de canje interfacial, se propone como € origen del aumento de
coercitividad observada en estos sistemas, respecto a los valores en un sistema

anaogo sin anisotropia de canje.

Se ha observado la induccién de un gje uniaxico de anisotropia asociado a ge
unidireccional de la anisotropia de canje. Los resultados experimental es descritos en
esta memoria apuntan a la presencia de un mecanismo de rotacién incoherente en
direcciones cercanas a la direccion de enfriamiento del sistema como origen de esta

anisotropia uniéxica asociada a la anisotropia unidireccional.

Se ha desarrollado un modelo tedrico de rotaciones incoher entes cuyos resultados
se gustan con fidelidad a los resultados experimentales y dan cuenta del aumento de

campo coercitivo asi como del desarrollo del gje uniaxico de anisotropia.

Los sistemas estudiados presentan importantes efectos de entrenamiento, que
también involucran cambios sustanciales en € mecanismo de inversion de
laimanacion. Las medidas de relgacion magnética y de magnetorresistencia han

puesto en evidencia que:
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- laprimerainversion de laimanacion tras el proceso de enfriamiento tiene lugar
mediante movimiento de paredes de dominio. Este proceso resulta € més
favorable energéticamente en presencia de un elevado momento magnético en la
intercara AF/FM.

- en las sucesivas inversiones de la imanacion, e proceso de imanacion
evoluciona, debido a la progresiva reduccion del momento en la intercara, hasta

gue se estabilizay tiene lugar principa mente mediante r otaciones.

La estructura nanocristalina de los granos que conforman los materiales AF de las
muestras estudiadas, consistente en una frontera de grano bien diferenciada del
interior del grano, tiene interesantes efectos en las propiedades de anisotropia de

canje de los sistemas. En concreto:

- se ha observado en la evolucion térmica del campo de desplazamiento, un
cambio de signo, que se produce como consecuencia de la transicién
magnética de las fronteras de grano a una determinada temperatura. Esta
temperatura Tr, inferior ala temperatura de bloqueo de los 6xidos AF, Tg, se

asocia con la temperatura de orden de la frontera.

- el entrenamiento del sistema en un rango de temperaturas inferiores y
proximas a Tg provoca el cambio de signo del campo de desplazamiento He.

Este hecho también es una consecuencia de la estructura de los granos AF-.

El modelo propuesto para el cambio de signo de He predice una inversiéon del
momento descompensado de una distribucion de granos AF bidimensionales, para
un determinado espesor de la frontera, supuesta ésta no magnética. Este resultado

tedrico esta en buen acuerdo con los resultados experimental es.

Para concluir este trabajo, se expondran a continuacién una serie de trabajos que

se pueden realizar en el futuro y que son complementarios a que aqui se ha realizado.
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En primer lugar, resultaria de gran interés realizar un estudio de observacion
estructuras de dominios magnéticos en las muestras estudiadas mediante la técnica
de Microscopia de Fuerza Magnética (MFM). Esta técnica, especialmente adecuada
para estudio en peliculas delgadas, permitiria corroborar |os resultados obtenidos en
este trabajo acerca de los procesos de inversion de la imanacién en cada uno de los

casos estudiados.

En segundo lugar, se podria disefiar un experimento para estudiar el mecanismo de
rotacion incoherente, postulado en este trabagjo, en sistemas en los que se induzca
“artificiadmente” este tipo de mecanismo. Asi, en estructuras como las pentacapas
estudiadas en € capitulo 6, se pueden inducir, en cada una de las capas FM, ges
unidireccionales formando un cierto angulo . Esto se puede lograr gracias a las
diferentes temperaturas de orden Ty Yy Tgp, de los dos AFM presentes en estas
estructuras. El procedimiento experimental constaria principalmente de dos etapas

subsecuentes:

- enfriamiento del sistema con campo aplicado en una determinada direccion,
desde una temperatura superior a Tg1 hasta una temperatura inferior a Tgy y
superior a Tgy, siendo Tg1 > Tgo

- enfriamiento con campo aplicado en una direccion que forme un angulo q
con la anterior, desde una temperatura superior a Tz, hasta la temperatura de

medida, inferior a Tg>

Los ges unidireccionales inducidos en cada una de las capas FM y lainteraccion de
canje entre ambas (parametro controlable mediante el espesor de la capa intermedia
de cobre) permitirian reproducir a escaa macroscopica las condiciones
microscépicas en las que se basa e modelo de rotaciones incoherentes. El andlisis,
en estas pentacapas, de las dependencias angulares del campo coercitivo, el campo
de canje y las componentes longitudina y transversal de la imanacién en funcién del
campo aplicado, permitiria profundizar en la naturaleza del mecanismo de rotacion

incoherente.
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Por dltimo, seria interesante realizar un estudio de lainfluencia del tamafio de grano,
tanto del material antiferromagnético como del ferromagnético, en la evolucion
térmica de la anisotropia de canje. Los fendmenos de cambio de signo de Hg
observados en € capitulo 4, y relacionados con la naturaleza nanocristalina de los

granos AF hacen especialmente atractivo este estudio.
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