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Capitulo 1

Introduccion

Un hacha fabricada con silex, probablemente es tan artificial (etimologicamente,
hacer con arte) como una pelicula delgada de un material amorfo metalico
ferromagnético, o una multicapa de algunas millonésimas de milimetro de
espesor. Sin embargo, en estos ultimos, el arfe necesario para Aacerlos, supone la
modificacién de la estructura intima de la materia, mediante procedimientos que
distan mucho de suceder de forma natural.

En las ultimas décadas, el desarrollo de los métodos de produccion de materiales
ha servido de fundamento para una enorme revolucion en la Fisica del Estado
Sélido. Pero esta conmocion cientifica, no se ha limitado al plano de los trabajos
tedricos o meramente experimentales, sino que ha alterado de manera definitiva la
vida cotidiana de toda la Humanidad. Recordemos como el desarrollo de la
tecnologia electronica, sobre la que se fundamenta la revolucion informatica y de
las telecomunicaciones de finales del siglo XX, no habria sido posible sin que se
consiguiera un control en la produccién de materiales y dispositivos, que casi
alcanza la dimension atomica. El campo de los Materiales Magnéticos, no ha sido
ni mucho menos ajeno a estos cambios. La fabricacion de aleaciones metalicas
amorfas y nanocristalmas, solidos granulares, aleaciones metaestables, peliculas
delgadas ultrafinas y multicapas, ha supuesto en muchos casos, la necesidad de
revisar conceptos que se suponian bien establecidos, y la aparicion de fenomenos
fisicos que no se conocian en los materiales tradicionales.

1.1 Objetivos y planteamientos.

En el presente trabajo se estudian algunas de las propiedades magnéticas de
materiales fabricados mediante 1la técnica de pulverizacion catodica;
fundamentalmente se tratan tres temas genéricos que se pueden considerar de
gran actualidad:
» La anisotropia perpendicular en peliculas delgadas de aleaciones amorfas
de tierras raras-metales de transiciéon (TR-MT).
* Modificacion de propiedades magnéticas en materiales heterogéneos.
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» Magnetorresistencia.
En este capitulo de introduccion se describe de forma general el marco en el que
se situan los fenomenos que se estudian a lo largo de la memoria. En el segundo
capitulo se describen las técnicas experimentales que se han utilizado en la
realizacion de los experimentos.
El capitulo tercero se dedica al estudio de peliculas delgadas de aleaciones
amorfas de TbFe. Estos materiales exhiben, desde el punto de vista magnético,
dos propiedades interesantes que han sido objeto de un gran esfuerzo
investigador: magnetostriccion gigante y anisotropia perpendicular. La primera
de ellas tiene aplicacion inmediata en sistemas sensores y actuadores. En cuanto a
la anisotropia perpendicular, permite usar estos materiales como soporte en los
sistemas de grabacién magneto-Optica. Pero ademas, el origen fisico de la
presencia de esta anisotropia en una pelicula delgada amorfa de este tipo, no esta
aun bien establecido. A pesar de que los resultados mas recientes parecen indicar
un origen estructural, la propia naturaleza de esta anisotropia de la estructura y
su relacion con la magnética sigue siendo motivo de controversia. En este trabajo
se intentan correlacionar resultados estructurales, magnéticos y magnetoelasticos,
obtenidos en un amplio rango de composiciones, con el fin de arrojar algo de luz
sobre este tema.
En el capitulo cuarto se estudian materiales heterogéneos en forma de multicapa.
En una primera parte se discuten las modificaciones de las propiedades
magnéticas intrinsecas del Ni, cuando forma parte de un sistema heterogéneo en
compaifiia de un material magnético (Co} o no magnético (Ag). Ademas, se
analiza en ambos sistemas la evolucion con la temperatura de una magnitud como
el campo coercitivo. En la actualidad, los materiales magnéticos de mas baja
coercitividad (nanocristales ricos en hierro} y los imanes permanentes de mayor
producto energético (aleaciones de NdFeB), son materiales heterogéneos. Estas
propiedades se fundamentan, en muchas ocasiones en el tipo de interaccion entre
las distintas fases del material. Por lo tanto, no es aventurado asegurar que el
conocimiento de los mecanismos de interaccion entre distintas fases en los
sistemas magnéticos heterogéneos, es una de las piedras angulares de la
mvestigacion actual en el campo de los Materiales Magnéticos. En ultimo término
permite la posibilidad de disefio de materiales con propiedades concretas. Sin
embargo, la complejidad estructural y composicional de estos sistemas, suele
ocultar o desvirtuar el papel que juegan distintas magnitudes fisicas. Asi por
ejemplo, en los materiales nanocristalinos obtenidos a partir de aleaciones
amorfas, se observan anomalias en la evolucion con la temperatura del campo
coercitivo, asi como en la temperatura de Curie de la fase amorfa en la que se
encuantran embebidos los nanocristales. Varios mecanismos se han propuesto
como responsables de estos fendmenos: las interacciones dipolares entre
cristalitos, y la penetracion de la interaccion de canje en la matriz amorfa son
algunos de ellos. El estudio de tales comportamientos en sistemas mucho mas
sencillos, como multicapas de materiales puros, permitiria avanzar hacia el mejor
conocimiento de problemas semejantes.
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En la segunda parte de este capitulo, se estudia la magnetorresistencia anisotropa
a temperatura ambiente en multicapas de Ni/Co. Los valores que se obtienen para
los bajos campos magnéticos requeridos, pueden resultar interesantes desde el
punto de vista aplicado. Pero ademas, se propone una disposicion de campos,
voltajes y corrientes, la cual saca provecho del caracter anisétropo de la
magnetorresistencia y de sus valores intrinsecos elevados, para dar factores de
magnetorresistencia extraordinariamente elevados. Por ultimo, y basado en este
efecto, se construye un sencillo dispositivo sensor de campo magnético con una
de estas muestras como nicleo.

El capitulo quinto, recoje las principales conclusiones, asi como los futuros
trabajos que sugieren.

1.2 Aleaciones de TR-MT y grabacion magneto-optica [1].

Los discos magneto-opticos (MO) re-escribibles se usan corrientemente en
sistemas de almacenamiento de datos informaticos. Pero ha sido el reciente
lanzamiento en el mercado de la grabacion acistica del Mini-Disc por parte de la
compafiia SONY, lo que est4 introduciento la tecnologia magneto-optica en la
vida cotidiana.

1.2.1 Estructura de un disco magneto-déptico

En primer lugar consta de un sustrato de material organico de bajo coste y facil
manufacturado (generalmente policarbonatos) con surcos circulares que delimitan
las pistas en las que se graba la informacion. Sobre este material se dispone una
estructura de cuatro capas:

- En la parte superior, una lamina reflectora metalica (Cr, Al..), cuya
funcidn es reflejar hacia en interior del disco el calor, durante el proceso
de escritura, y la luz transmitida, durante el proceso de lectura.

- Debajo, se situan dos capas protectoras y amplificadoras de luz (Si;N,,
AIN...), a ambos lados de una pelicula delgada magnética (la lamina de
memoria) en la que quedan grabados los dominios magnéticos o bits.
Hasta el momento presente, son aleaciones de tierra rara- metal de
transicion las que se usan para construir estas laminas.

1.2.2 Principios de la grabacién MO.

En la grabacion magnética, la inversion local de la imanacion se realiza a
temperatura ambiente con la aplicacion de campos magnéticos elevados
(alrededor de cinco veces el campo coercitivo, esto es, varios kOe) mediante
cabezales magnéticos en contacto con el material que soporta la grabacion.

En la grabacion termo-magnética o magneto-Optica, todo ésto se lleva a cabo
cerca de la temperatura de Curie (bajo H_), mediante la aplicacién de bajos
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campos magnéticos. El calentamiento local se consigue por medio de un haz de
rayos laser enfocado sobre el material de grabacion, y que esta producido por una
cabeza optica lejos del material soporte (1 mm).

Escritura (Figura 1.2).

De manera mas precisa, el medio magnético recibe durante menos de 1 ps un
pulso de luz laser que inmediatamente se convierte en calor. Localmente, la
temperatura alcanza el punto de Curie, y al mismo tiempo se aplica un pequefio
campo magnético (100 a 400 Oe) en el sentido correspondiente a la seiial que se
graba: por ejemplo, arriba para 1, y abajo para 0. La inversion de la imanacion se
inicia de este modo. En el momento que se retira el pulso de laser, el material se
enfria y el campo coercitivo aumenta rapidamente: la posicién de las paredes se
congelan, y el tamafio del dominio se estabiliza en un valor d, que viene dado por
la expresion [2]

d= 4.JAK, (1.1)
HoMH .

En algunas aleaciones TR-MT, con campo coercitivo de hasta 10 kOe, se

consiguen dominios de alrededor de 100 A. (Desafortunadamente, aqui empiezan

a jugar un importante papel los problemas opticos de difraccion).

Disco Sefial para grabar

Cabeza
314 01010

Direccion de rotacion

del disco < § Pista

Grabacion
previa

Nueva
grabacion

Figura 1.1 Proceso de escritura magneto-6ptica

Lectura (Figura 1.2).

Este proceso se basa en el efecto magneto-optico conocido como efecto Kerr
polar: cuando una onda linealmente polarizada interactua con un medio
magnético, se divide en dos ondas circulares, a izquierda y a derecha, que no ven
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¢l mismo indice de refraccion. Por lo tanto, ambas no se propagan con la misma
velocidad y sufren diferente absorcion. El resultado de la reflexion es una onda
elipticamente polarizada, con un desplazamiento del plano de polarizacion y una
elipticidad que dependen de la imanacion del material. De esta manera, la luz
reflejada por el material presentara un angulo de polarizacion positivo o negativo,
de acuerdo con el sentido de la imanacion de cada dominio [3]. Asi, el proceso de
lectura consiste en la deteccién y reconstruccién en sefiales elictricas de estos
cambios de polarizacion

Secuencia leida
{angulo de giro de la polarizacion)

DDLOD®

+0 -8 -8 -8 -@

Rotacion Pista 1 1 0 0 0

S

Analizador

Seral
recogida

Salida

Deteccion diferencial

Figura 1.2 Proceso de lectura magneto-dptica.

1.2.3 ;Por qué se utilizan compuestos de TR-MT?

Las peliculas delgadas de TR-MT son los Unicos materiales que presentan al
mismo tiempo, alta anisotropia uniaxial con el eje perpendicular al plano de la
pelicula y estructura amorfa ferrimagnética:

Alta anisotropia perpendicular

Es necesaria esta propiedad para conseguir que la imanacidn se alinee en
direccion perpendicular al plano de la pelicula. Resuita sorprendente la aparicion
de este fenomeno en una estructura amorfa. Al analisis del origen de esta
anisotropia perpendicular se dedica parte de los trabajos que aparecen en esta
memoria.
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Estructura ferrimagnética
Una segunda propiedad umportante que caracteriza estas aleaciones es que
exhiben estructura ferrimagnética (con Gd, Tb, Dy, Ho...). Como consecuencia
de esta estructura magnética:

- Existe una temperatura de compensacion, que se puede elegir cercana a
la del ambiente, para la que imanacién se anula. A esta temperatura el
campo coercitivo (inversamente proporcional a la imanacion total) es muy
alto y asegura el estabilizacion de los dominios segin la expresion (1.1).

- Baja imanacion por encima de la temperatura ambiente, lo que implica
que ¢l campo desimanador es bajo y no altera la estructura de dominios.

- Buen control de la temperatura de Curie por debajo de 200° C mediante
variaciones de la composicion, lo que resulta interesante para poder
utilizar potencias de laser razonables.

Estructura amorfa
Es posible conseguir aleaciones amorfas en un amplio rango de contenido en
tierra rara. De esta manera, debido a la relativamente alta resistividad que
presentan, la conductividad térmica no es muy elevada, lo que ayuda a limitar la
zona calentada. Ademas, la estructura amorfa del medio hace que el nivel de
ruido sea muy bajo.

Desventajas
Se pueden resumir en dos, estas aleaciones muestran débiles efectos magneto-
Opticos y no son muy resistentes a la corrosion.

1.3 Modificacion de las propiedades magnéticas de
materiales heterogéneos.

La clave de la aparicion de nuevas y en algunos casos sorprendentes propiedades
en los materiales heterogéneos, reside fundamentalmente en el reducido tamafio
de sus fases constituyentes. De esta manera, se pueden obtener materiales en los
que la composicién, estructura o propiedades intrinsecas fluctian en distancias
del mismo orden que las longitudes fisicas tipicas, tales como recorrido libre de
los electrones de conduccion, longitud de correlacion de canje, etc. Asi,
modificaciones de las propiedades individuales de alguna de las fases, collevan
radicales variaciones macroscOpicas en el material, e incluso la aparicion de
fenémenos fisicos, no descritos en materiales homogéneos. A continuacion se
describen algunos ejemplos:
- Los nanocristales obtenidos a partir de aleaciones metalicas amorfas, son
algunos de los materiales magnéticamente mas blandos que se conocen
[4]. E] fundamento de estas caracteristicas se relaciona con la longitud de
correlacion de canje. En estos materiales toma un valor que es superior a
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la distancia entre cristales, y produce una cancelacion de la anisotropia
macroscopica del material. [5]

- Los imanes de mayor producto energético también poseen estructura
nanocristalina pero propiedades radicalmente distintas [6]. La fase
cristalizada, de gran anisotropia, manifiesta sus mejores propiedades
cuando su tamaiio es inferior al del monodominio y ademas, los cristales
se encuentran aislados magnéticamente mediante una fase paramagnética

- Ciertos materiales con estructura de multicapa [7] o de sélido granular [8]
que alternan fases ferromagnéticas y paramagnéticas, exhiben propiedades
tales que como la magnetorresistencia gigante. Este fendomeno se
relaciona con la variacion de la dispersion de los electrones de conduccion
con ¢l estado de imanacion del material, la cual fluctua en direccion en
longitudes de decenas de A.

- Recientemente, se han descrito en la literatura experimentos que ponen en
evidencia la aparicién de fenomenos magnéticos en laminas ultrafinas de
materiales paramagnéticos, al ser depositados sobre cristales de Co [9]. la
induccion de magnetismo en sustancias que cuando se presentan como
material masivo no lo son se relaciona con el hecho de que la longitud de
penetracién del canje del material magnético, es del mismo orden que el
tamaiio del material no magnético.

1.4 Magnetorresistencia anisoétropa.

Magnetorresistencia (MR) es el cambio de la resistividad eléctrica inducido por
un campo magnético externo. Cuando cahficamos la MR como positiva o
negativanos referimos al incremento o decremento de la resistividad con el campo
magnético. El modelo de Drude de conduccion en los metales no da cuenta de la
aparicion de este fendmeno, sin embargo aparece, en mayor o menor medida, en
todos los metales. La MR no sélo depende de la intensidad del campo magnético,
sino también, en algunas ocasiones, de su orientacion respecto a la corriente, y asi
se distingue entre magnetorresistencia longitudinal y transversal. Normalmente se
espresa en valores relativos de variacion de la resistividad respecto a un estado de
imanacion concreto (generalmente el estado desimanado). Se distinguen distintos
tipos de magnetorresistencia [10]:

- Magnetorresistencia ordinaria. Es la que se observa en los metales no
magnéticos. existe también en los magnéticos, pero se encuentra
enmascarada por otros efectos. Su valor es muy pequefio y ambas MR
transversal y longitudinal son positivas, creciendo con el cuadrado del
campo y sin que alcance ningun tipo de saturacion [11].

- Magnetorresistencia anisotropa [12]. Es la que aparece en los metales
ferromagnéticos y sus aleaciones . La longitudinal suele ser positiva, y la
transversal negativa. Es el tipo de magnetorresistencia que aparece en las
muestras de Ni/Co que se¢ estudian en esta memoria.



Capitulo 1. Introduccion

- Magnetorresistencia gigante. En 1988, Baibich y colaboradores [7]
descubrieron elevados valores de magnetorresistencia negativa en
multicapas de Fe/Cr, en las que la interaccion de canje entre laminas
induce un alineamiento antiferromagnético de las laminas adyacentes de
Fe. Las variaciones de resistencia que se encontraron eran mayores que
un factor dos. Posteriormente, estos efectos, junto con complicadas
oscilaciones de la MR y en el sentido del acoplamiento del canje, se han
observado en una gran variedad de multicapas. A causa de los elevados
valores que adopta, la MR en estos materiales se suele denominar
gigante. Sin embargo, lo que la distingue de la MR anisétropa, no estanto
su magnitud como el hecho de que es negativa en todas las direcciones de
aplicacion del campo. Mas recientemente, y de manera independiente,
Berkiwitz [13] y Xiao [8] han encontrado magnetorresistencia gigante
también en sistemas granulares. El origen de este tipo de MR parece estar
en la dispersion que sufren los electrones de conduccion con el momento
magnético del material, cuya orientacion, en ¢l estado desimanado, fluctua
en longitudes de decenas de A. Cuando se imana el material la dispersion
se modifica, y la resistividad varia notablemente.

A continuacién se describe con mayor detalle el fenomeno de 1la
magnetorresistencia anisotropa, que es la que exhiben las multicapas de Ni/Co
que se analizan en este trabajo [14].

El descubrimiento de la magnetorresistencia anisotropa en los materiales
ferromagnéticos se debe a William Thompson, Lord Kelvin (Glasgow, 1857)
[15]. La fenomenologia de esta propiedad es muy similar a la de la
magnetostriccion. Ambas magnitudes dependen, no del sentido de la imanacion,
sino de su direccion. La dispersién de los electrones de conduccién (v por lo
tanto la resistividad del material) varia segun la orientacién de los orbitales 3d de
atomo magnético respecto a la corriente. El cambio del estado de imanacion del
material hace variar la orientacién de los orbitales 3d, por medio de la interaccion
spin-orbita, dando lugar a un efecto de resistividad anisotropico [16].
Generalmente, el analisis de la magnetorresistencia anisotropa se hace en el
marco de la ecuacién del transporte de Boltzmann para un gas de electrones
libres, en la aproximacion de tiempo de relajacion. La corriente total se describe
en términos de dos contribuciones independientes, constituidas por las dos
posibilidades de spin [17]. El recorrido libre del electron depende de su spin vy,
con el fin de tener en cuenta el efecto anisotropo, del angulo entre el vector
velocidad v e imanacion M.

La funcion de distribucion electronica, en la posicion r y con una velocidad v se
escribe de la forma:

F(v,r) = 7o( &)+ glv,r) (12)
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Aqui, f5(&) es la distribucién de Fermi-Dirac en equilibrio en la energia £=Yamv2,
y g(v,r) es la desviacion del equilibrio en presencia de un campo eléctrico E. La
ecuacion (1.2) y las posteriores se aplican a sendos tipos de portadores. La
ecuacion del transporte de Boltzmann lineal y en la aproximacion de tiempo de
ralajacion viene dada por la expresion:

&) dld)_glvr)
o

=- s 1,3
ot T (1.3)

en la que e y m son la carga y la masa del electron respectivamente, y 7 es el
tiempo de relajacion, que depende del spin. A bajas temperaturas (bajas para el
gas de electrones), s6lo se consideran los electrones con energia de Fermi. Por lo
tanto se escribe =A/vg, donde A representa el recorrido libre del electrén. La
velovidad de Fermi vF se asume que es la misma para ambos tipos de portadores.
La densidad de corriente se obtiene integrando la ecuacion de Boltzmann en el
espacio de velocidades de acuerdo con la expresion:

3(r) = —e(%T [dPwg(v.r), (1.4

en la que 7 es la constante de Plank.

Para introducir el efecto anisotropico, se asume una dependencia del recorrido
libre medio con el angulo & entre la velocidad v del electrén y la imanacion M de
la forma:

A6) = 25| 1- acos? 8- beos* 6). 1.5
0

Los parametros a y b son una medida de la anisotropia de la dispersion
(scattering). Normalmente se desprecian los términos de orden superior.

Para meteriales masivos, la distribucion de no equilibrio es independiente de r, y
la solucion de la ecuacion de Boltzmann viene dada por:

- .| Fle)
g(a) =eEuxl:_ag—_ A8, (1.6)
donde E se dirige a lo largo del eje x, y i, es la componente x del vector reducido
i=v/vp. De la sustitucion en las ecuaciones (1.6) y (1.4), se obtiene la densidad
de corment J y la conductividad para cada tipo de portador o
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nez

1

J 30 3.2
—_= —\V\dau- A0 1.7
¢ E 2mvg An i A0) . (1.7)

donde 7 es la densidad de electrones total dada por:

8x| mv X
F
n=-— . 1.8
x| (1.8
La evaluacion de la ecuacion (1.7) si el recorrido libre medio ¢s isétropo conduce
al conocido resultado de Drude. En el caso de recorridos libres medios
anisotropicos como ¢l de la expresion (1.5), la conductividad para cada tipo de
portadores es funcion del angulo ® entre M y E.

[ =

ne
O(@) = ZEF /lo[l - -;'ﬂ "%b

(1.9)

—(%—a +%b)cosz®]

De aqui se sigue que, si el mecanismo microscopico que conduce a un recorrido
libre medio que contiene hasta la cuarta potencia del cosé, la conductividad solo
depende de la segunda potencia de cos®. Si indicamos con los superindices T y 4
las contribuciones de los dos portadores, el efecto de magnetorresistencia
anisotropa para cada uno de ellos viene dado por la varacion relativa entre la
medida cuando imanacion y corriente son paralelos (par) y perpendiculares (per):

T )
Ppar ~ Pper ()z Opar ~Tper | _ %"Tu)*‘%bm) (1.10)
Ppar O par 1— laT(.L) ——B%bT(l) . | .

5

El efecto total, considerando ambas contribuciones:

(Meﬁ} AT)(%aH;_ng)u%,(%ahl_g#) .
o) Af1-da’ 507 )+ 251 4at - 350%)

10
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La introduccion de las condiciones de contomo o periodicidad adecuadas sobre
la funcion g(v,r) al resolver la ecuacion (1.3), permite el estudio de este
fenomeno en diversas geometrias.

11
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Capitulo 2 f

Técnicas Experimentales

2.1 Pulverizacion Catoédica
2.1.1 Técnicas de deposicion de peliculas delgadas.

Existen numerosos métodos de produccion de materiales en forma de pelicula
delgada [1]. Se puede establecer una clasificacion atendiendo a la naturaleza de
los procesos que intervienen en el transporte de material a depositar y en la
propia deposicién. Asi, es posible distinguir entre técnicas de deposicion de
peliculas delgadas fisicas, quimicas y fisico-quimicas:

-TECNICAS FiSICAS:

- Evaporacion del material a depositar por medio de energia térmica, y
posterior condensacion sobre un sustrato, generalmente refrigerado.

- Epitaxia de haces moleculares. Es una variedad de la evaporacién en
la que el material se calienta en vacio mediante una resistencia, dentro
de pequefios compartimentos (células Knudsen), lo que da lugar a un
haz de atomos que es eyectado por un pequeiio orificio.

- Deposicion por haz de iones. Se genera un haz de iones del material
que se desea depositar, y se deposita a baja energia (alrededor de 100
eV), directamente sobre un sustrato.

- Deposicion catodica (Sputtering). 1.a extraccion de material se realiza
mediante un proceso mecanico, al ser éste bombardeado con los iones
acelerados de un plasma gaseoso mantenido a baja presion. La
naturaleza del campo eléctrico utilizado en la aceleracion de los iones
caracteriza las diferentes modalidades de ésta técnica.

- Deposicion catodica mediante haz de iones. Es un proceso mezcla de
los dos anteriores, en el que se produce un haz de iones que se acelera
contra el blanco para producir la extraccion de material.

- Ablacién laser. La extraccidn de material se realiza comunicando
energia mediante un haz laser de alta potencia.
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TECNICAS QUIMICAS:
- Deposicion quimica en fase humeda. Se deposita un material sobre un
sustrato a través de una reaccion quimica o electroquimica.
- Deposicién quimica en fase de vapor (CVD). Los componentes de una
fase gascosa reaccionan para formar una pelicula sélida sobre un
sustrato.

TECNICAS FISICO-QUIMICAS
Es una variedad de la deposicion quimica en fase de vapor, en la que la
reaccidn quimica es asistida mediante algun proceso fisico. Asi se
distinguen: CVD asistida por plasma, foto-CVD, laser-CVD, etc.

2.1.2 Descripcién general de la técnica de deposicion catodica

La pulverizacion catodica o sputtering, es un proceso de deposicion fisica
mediante plasma luminiscente mantenido a baja presion (10-3-1 mbar). Mediante
1a aplicacion de un campo eléctrico, los iones del plasma se aceleran contra el
material a depositar, denominado dlanco. La energia transmitida a los atomos del
blanco a través de la interaccién mecanica del choque, hace que algunos de ellos
se desprendan, y finalmente se depositen sobre un sustrato. Esta técnica permite
depositar todo tipo de materiales, simples o compuestos, conductores o
dieléctricos. Ademas, todo sustrato, tanto dieléctrico como conductor, que pueda
ser puesto en vacio y calentado ligeramente (60 6 709C) es compatible con este
proceso.

Una instalacién de pulverizacidn catdédica consta fundamentalmente de los
signientes elementos (figura 2.1):

BS JL PC
i @ ¢ |
) UPB

Figura 2.1. Instalacidn tipica de pulverizacion catodica: C, camara de
procesos;, PB, pletina de blancos; PC, pletina de cierre; BP, bombeo
primario; BS, bombeo secundario.

14
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- una camara de deposito equipada para pulverizacion catodica;

- un grupo de bombeo en dos etapas (primaria y secundaria), capaz de
llegar a presiones inferiores a 10~ mbar y de bombear eficazmente
contra 10-2 mbar;

- una fuente de alimentacion eléctrica de alta tension, continua o de alta
frecuencia dependiendo del proceso.

El blanco esta situado en la camara de vacio en forma de placa de unos
milimetros de espesor y superficie similar a la zona a recubrir (figura 2.2). El
blanco se fija sobre un electrodo refrigerado (catodo) que se polariza a una
tension continua o de radiofrecuencia, dependiendo del tipo de pulverizacion que
se vaya a realizar. Otro electrodo (anodo), se situa paralelo al blanco y a unos
pocos centimetros; en muchos casos, €l anodo es al mismo tiempo porta sustratos
y se conecta a masa para facilitar su ionizacion.

Sustrato {+) . Anodo

m

Hacia el

grupo de ¢~E

bombeo

M

Catodo

Figura 2.2. Recinto de pulverizacién

El equipo de pulverizacion catédica que se ha utilizado para la fabricacion de
gran parte de las muestras objeto de esta memoria es un modelo ALCATEL SCM-
600, perteneciente al Instituto de Magnetismo Aplicado. Consta de una camara
de deposito cilindrica, de 600 mm de didmetro, en cuya base se alojan tres
catodos circulares de 100 mm de didmetro y un catodo circular de 50 mm de
didmetro; el grupo de bombeo consta de dos etapas, primaria de rotatoria y
secundaria de turbomolecular. Alcanza un vacio en la cimara de 107 mbar y
puede evacuar continuamente contra una presion de 102 mbar. El gas de
descarga es argbn de pureza N-55. Asimismo cuenta con dos fuentes de
alimentacion RF y una DC, lo que permite llevar a cabo diversos procesos, como
deposicion simultinea o alternada de varios materiales, limpieza idnica del
sustrato, etc. Una tercera fuente, en este caso RF, estd conectada a la pletina
portasustratos, y permite hacer limpicza ionica del sustrato (efching) y
pulverizacion con el sustrato polarizado (bias sputtering). Los catodos,

15
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refrigerados por agua, estan situados en la base de la camara de deposito. La
plataforma superior de la camara, también refrigerada por agua, puede rotar con
velocidad controlada, y alberga dos porta sustratos circulares de 100 mm de
didmetro. La distancia entre blanco y sustrato se puede ajustar entre 50 y 100
mm, Uno de los portasustratos se puede calentar hasta 650°C,

2.1.3 Mecanismo fisico de la pulverizacion

En la pulverizacidn catodica, la eyeccion de dtomos es un proceso puramente
mecanico debido al choque de iones sobre el material a depositar. Mientras que
en un proceso de evaporacion, para desprender los atomos se les comunica
energia térmica, en la pulverizacion existe una transferencia de energia mecanica,
a través de intercambio de cantidad de movimiento entre ei ion del gas
luminiscente y los atomos del blanco (figura 2.3). Este mecanismo confiere a la
pulverizacién tres caracteristicas diferenciadoras respecto a otros procesos de
deposicion:

- El proceso es puramente mecanico, y el blanco se mantiene a
temperatura ambiente. En la practica, el blanco se calienta
ligeramente debido al bombardeo iénico, y necesita refrigeracion.

- El caracter mecéanico del proceso hace que el banco compuesto por
varios elementos se pulverice igual que un elemento puro, y que la
aleacion se deposite en la misma proporcion que la del blanco. En la
practica, suele haber cierta pérdida de estequiometria; en materiales
en forma de O0xidos, ésto se compensa mediante lo que se conoce
como pulverizacion reactiva,

aft

Ar Gas

Solido
i

Figura 2.3. Mecanismo fisico de pulverizacion: [, expulsién de
atomos;, I/, colision ion-itomo, transferencia de cantidad de
movimiento y generacién de calor; [//, neutralizacion de iones,
expulsién de atomos gaseosos; IV, absorcién de iones gaseosos.
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- La energia de las particulas pulverizadas es mucho mayor que la de las
evaporadas. La energia media es de 1 a 10 eV, lo que corresponderia a
temperaturas de evaporacion superiores a 10000°C [2].

2.1.4 Caracteristicas del flujo de particulas pulverizadas

Las particulas expulsadas bajo el impacto de los iones son eléctricamente neutras;
al atravesar el plasma solo se ioniza una fraccion de particulas que no sobrepasa
el 1%. Esto permite utilizar este proceso para recubrir materiales aislantes
(ceramicas vidrios, plasticos). En sistemas convencionales, el bombardeo idnico
es normal al plano del blanco, y la eyeccion de material se realiza preferentemente
en la direccion perpendicular. Las velocidades de los atomos evaporados
térmicamente, siguen una ley de distribucién donde ¢l maximo se situa alrededor
de energias de 0.2 eV, aproximadamente. En pulverizacion catddica, la velocidad
media corresponde a una energia de 4 eV, y una fraccion apreciable de particulas
alcanza 50 eV [2]. Por tanto, los atomos pulverizados llegan al sustrato con
energias 50 6 100 veces superiores a las de los evaporados.

Como consecuencia de todo ésto:

- La energia de los &tomos pulverizados es suficiente para producir la
expulsion de los gases adsorbidos por el sustrato, por lo que se realiza
asi un desgaseado parcial de la superficie a recubrir.

- Una parte de los atomos pulverizados, altamente energéticos (50 a 100
eV), es capaz de pulverizar el sustrato y crear asi centros de nucleacion
[3].

Los fendmenos de nucleacion y crecimiento en las capas pulverizadas son
analogos a los que se presentan en la evaporacion, aunque es posible resaltar dos
particularidades:

- El reparto uniforme y la mayor densidad de los islotes de crecimiento
hacen que sea posible obtener capas continuas de mayor espesor; se
atribuye a esta caracteristica el hecho de que las capas pulverizadas
sean en general mas adherentes que las evaporadas.

- Una consecuencia de la fuerte densidad de los islotes es que el tamaiio
de los granos cristalinos sea en general, menor que en las capas
evaporadas (10 a 20 nm).

Las peliculas no crecen de manera uniforme, como los materiales masivos. La
rugosidad del sustrato, los efectos de sombra y la distribucion de los islotes de
crecimiento conducen a un crecimiento preferencial del deposito segun la
direccion normal al sustrato. Asi resulta una estructura columnar como la descrita
en el modelo de B. A. Movchan y A. V. Demchishin [4] (figura 2.4). La
estructura depende esencialmente de dos factores: femperatura y presion de
argon.
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Tal y como se representa en la figura, las peliculas pulverizadas crecen con una
estructura columnar. Cuanto mas alta es la temperatura, mas gruesas y compactas
estan las columnas. En cuanto al efecto de la presion, cuanto mas elevada es ésta,
mas separadas estan las columnas, y menos densa es la pelicula crecida.

Figura 2.4. Estructura columnar del depésito . J, estructura porosa; //,
zona de transicion; //J, estructura columnar, /I, recristalizacion de
los granos. Los ejes representan la tempreatura del sustrato 7, en
relacién a la temperatura de fusién del material, 7).

2.1.5 Técnicas de pulverizacion

La fabricacion de una pelicula delgada mediante la técnica de pulverizacion
catddica supone dos condiciones iniciales: realizacion de vacio en el interior de la
cAmara, y mantenimiento de una presion constante y comprendida entre 103 y 1
mbar del gas de trabajo. La presion de depdsito depende de la técnica utilizada y
de las condiciones de crecimiento de la pelicula. En segundo lugar, es necesario
ionizar el gas de la camara (en general argdn) para conseguir un flujo importante
de iones mediante la polarizacion del blanco.

Vacio

La calidad del vacio que se obtiene en la camara, es crucial en la realizacion del
depdsito. El vacio previo interviene decisivamente en la pureza de la muestra. En
la pulverizacion de metales tales como el cobalto, es necesario la obtencion de un
vacio mejor que 10-% mbar con el fin de evitar el crecimiento de dxidos. La
naturaleza del gas de descarga durante la pulverizacion interviene en tres
aspectos:
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- La presion del gas de descarga determina el recorrido libre medio de
las moléculas pulverizadas y en la cantidad de moléculas gaseosas que
llegan al sustrato por unidad de tiempo.

- El flujo gaseoso (), se define como el producto de la velocidad de
bombeo, §, medida en litros por segundo, y la presion en la camara P.

- Pureza del gas residuall. Si el gas introducido fuera absolutamente
puro, la presion de vapor de los materiales que ponemos en vacio fuese
nula y las superficies de la camara no desgasificaran, el flujo gaseoso
0, estaria constituido unicamente por argon y se obtendrian peliculas
de excelente calidad. La desviacion de las condiciones anteriormente
citadas va en detrimento de la pureza del gas de depdasito.

Por todo lo anterior, la mejora de la pureza del gas residual pasa por la
disminucion del flujo de desgasificacion de las paredes, y el aumento de ia
velocidad de bombeo del gas considerado a la presion de trabajo. En nuestro
caso, durante ¢l proceso de depésito se utiliza el bombeo de 1a turbomolecular,
que mantiene S = 430 V/s.

Ionizacion de gases

El fenémeno de ionizacion de un gas es un proceso fisico por el cual el gas, que
en condiciones normales es un aislante eléctrico, se hace conductor. El
mecanismo fisico es ¢l siguiente: el gas colocado entre dos electrodos siempre
contiene algunos electrones libres, De manera natural, debido a la accién de los
rayos ultravioletas y cosmicos ambientales, algunos atomos del gas se ionizan. Al
aplicar un campo eléctrico entre los electrodos, estos electrones se aceleran,
chocan contra atomos de gas, ¢ inducen nuevas ionizaciones (figura 2.5)

Figura 2.5. Ignicién de la descarga; 4, dtomo neutro de gas, 4™ ién de
gas, ¢ electron.
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Los iones, al quedar cargados positivamente, son atraidos por el electrodo
negativo (donde se situa el blanco en un sistema de pulverizacién), y expulsan,
por efecto del choque, atomos y electrones. Estos electrones, también acelerados
por el campo eléctrico, encuentran en su recorrido nuevos atomos a los que
también ionizan, repitiéendose nuevamente todo el proceso. Si la presion del gas
esta comprendida entre ciertos valores, el fenémeno se amplificard hasta un
estado de equilibrio donde las neutralizaciones compensen a las ionizaciones.
Estos procesos reciben ¢l nombre genérico de descarga.

Segiin su evolucion con la corriente y el voltaje en el catodo, se distinguen tres
etapas en la descarga [1] (figura 2.6)

- Descarga de Townsend no luminiscente, caracterizada por su baja
densidad i6nica. Esta es la region en la que trabajan los tubos de
ionizacion.

- Descarga luminiscente, también conocida como descarga abnormal.
Se obtiene una vez que el bombardeo idnico alcanza toda la superficie
del blanco. Posteriores aumentos de la potencia de la fuente, producen
incrementos del voltaje y de la densidad de corriente. Es el régimen
que se usa en la deposicion catédica. Si no se refrigera el blanco, se
producen electrones térmicos que se unen a los secundarios, lo que da
lugar a una posterior avalancha o arco.

- Descarga en régimen de arco; se utiliza en soldadura y metalurgia
dada su elevada temperatura. Apenas se utiliza en procesos de
deposicion por su inestabilidad. Se manifiesta como fendomeno
parasitario en las camaras de pulverizacion al perturbar la alimentacion
eléctrica. Se caracteriza por una fuerte luminosidad, y una densidad
ionica muy elevada (mas del 10% de los atomos estan ionizados)

1200 -
1000 yili
800
600 — /
400 — /i

200 — v
0-*— T | I

10-]8 10-12 10-6 1
Densidad de corriente (A/cm’)

Voltaje (V)

Figura 2.6, Distintos regimenes de descarga: /, descarga de
Townsend; [/, descarga normal; ///, descarga anormal; /¥, descarga
de arco.
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Proceso diodo a tensién continua o diodo DC

La figura 2.7 representa la disposicion tipica de una camara de depdsito que hace
uso de este proceso. Esta equipada con dos electrodos: un catodo conectado al
polo negativo de una fuente de alimentacion de alta tensién (3 a 5 kV), y un
anodo situado a algunos centimetros del anterior. La camara esta conectada a un
grupo de bombeo con dos misiones principales: evacuar el aire hasta alcanzar un
vacio inferior a 10-5> mbar y mantener una presion constante del gas de descarga
durante el proceso de pulverizacién (tipicamente, entre 10-2 y 1 mbar). De esta
manera, se mantiene una corriente de gas de deposito lo mas puro posible. En
nuestro caso el gas utilizado es el argon.

Agua T

J
— lﬁ\_,\; .

Sustrato

Blanco

= =g~

- ]
FA
T ’
Agua
e

Figura 2.7. Dispositivo tipico de pulverizacién diodo DC: 4, anodo;
C, catodo; FA4, fuente de alimentacién; G, hacia el grupo de bombeo,
V| microvalvula de gases; I, valvula de aislamiento de la cadmara.

El proceso diodo DC permite depositar cualquier tipo de material conductor
(metales y sus aleaciones), y algunos ligeramente conductores o semiconductores
(como carbono, germanio, silicio, carburo de silicio), No permite la pulverizacion
de materiales dieléctricos como silice, alimina, etc, ya que las cargas eléctricas
aportadas por los iones sobre el blanco no pueden ser conducidas por el material
aislante. Para estos casos, es necesario utilizar el proceso RF. En cuanto al tipo
de materiales que pueden ser recubiertos, no existe practicamente limitacion, si se
exceptian aquellos que no pueden ser puestos en vacio, y los que no resisten un
ligero calentamiento (sin refrigeracion, se alcanzan ficilmente los 200°C)

Pulverizacion en radiofrecuencia o proceso diodo RF

Mediante este proceso es posible la pulverizacion de blancos constituidos por
materiales aislantes, y que por lo tanto, no son susceptibles de ser utilizados en
procesos diodo DC. El plasma esta constituido por tantos iones como electrones.
Durante la polarizacion negativa del blanco, éste atrae los iones positivos que lo
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pulverizan y cargan positivamente. En ¢l semiperiodo positivo, el blanco atrae
electrones, que lo descargan (figura 2.8).

L

s

i

I I

Figura 2.8. Pulverizacion de materiales aislantes. En el semiperiodo
negativo /, tiene lugar la atraccion de iones y la pulverizacion del
blanco aislante A. En /I, se produce la atraccion de electrones y la
neutralizacion,

Cuando la frecuencia es suficientemente baja (por debajo de 150 kHz), la
movilidad de los iones es tal que, teniendo en cuenta las dimensiones tipicas de
estos sistema, pueden llegar a alcanzar ambos electrodos durante un periodo, y
asi, pulverizan alternativamente catodo y anodo.

Al incrementar la frecuencia se consiguen dos efectos importantes:

- Por un lado, los electrones del plasma oscilan con suficiente energia como
para ionizar los atomos gaseosos. Se reduce la dependencia de la descarga
respecto a la emision de electrones secundarios por el blanco. De ello
resulta una disminucion de la tension de ignicion de la descarga para una
presion dada, o alternativamente, una disminucion de la presion minima
para una tension de polarizacion dada. Mientras que en el caso de
procesos diodo DC se necesitan tipicamente 1000V para iniciar la
descarga, en RF pueden ser suficientes 100 V, y la presion minima se
reduce en un orden de magnitud.

- Otro efecto del incremento de frecuencia es que, dada la elevada masa de
los iones, éstos permanecen lo suficientemente inmoviles como para que
sea despreciable el bombardeo de los electrodos.
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La diferencia de movilidad entre los portadores se traduce en una caracteristica
{(V) como la que se representa en la figura 2.9.
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Figura 2.9. Aparicion de la tension negativa pulsada en el catodo RF.

Aparece un exceso de la corriente electronica respecto a la corriente ionica.
Durante el semiperiodo positivo, se atrae hacia el electrodo una gran cantidad de
electrones negativos, mientras que en el semiperiodo negativo, la densidad de
iones es baja. Si el electrodo se acopla capacitivamente a la fuente de
alimentacion, la imposibilidad de transporte neto de carga hace que se desarrolle
un potencial negativo pulsado en este electrodo [5, 6] (segunda parte de la figura
2.9). El valor medio de este potencial se denomina potencial de
autopolarizacion, V., y gracias a ¢l se consigue la pulverizacion efectiva del
catodo en RF, La union capacitiva se consigue a través del propio blanco, si esta
constituido por un material dieléctrico, 0 mediante un capacitor de bloqueo en
serie, para permitir la pulverizacion de blancos constrnidos con materiales
conductores.

La frecuencia a la que aparecen los fenomenos anteriormente descritos se situa
entre 1 y 30 MHz. Al encontrarse dentro de la banda de radiocomunicacion, sélo
se permite la utilizacion de la frecuencia de 13.56 MHz y sus armoénicos. En el
sistema aqui empleado, solo se utiliza 13.56 MHz.
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La figura 2.10 describe un sistema tipico de pulverizacion RF. Al igual que en el
sistema diodo DC, puede estar constituido por varios catodos de distintas formas
y tamaiios situados a distancia variable del sustrato. En nuestro caso se utilizan
catodos circulares planos de 100 mm de didmetro a 100 mm de distancia desde el
sustrato.

FA

Bombeo

Figura 2.10. Camara de pulverizacion catodica diodo RF: PS,
portasustratos; F4, fuente de alimentacién; D, diafragma; B, blanco,
Crf, catodo de radiofrecuencia; A/, adaptador de impedancias; V,
valvula de gases.

Dada la naturaleza de la polarizacion RF, con el fin de situar apropiadamente en
el catodo la mayor parte posible de la potencia generada por la fuente, es
necesario ajustar la impedancia de ambos sistemas. La impedancia del catodo
varia con el tipo y dimensiones del blanco, la presion del gas de descarga, la
posicion del sustrato etc. Por consiguiente, se utiliza un dispositivo adaptador de
impedancias constituido por una red de condensadores e inductancias ajustables
de manera automatica o mapual. Cuando se alcanza la condicion de ajuste de
impedancias, se anula la potencia reflejada, y toda la potencia generada se
transmite hacia el sistema.

Las limitaciones en cuanto a los materiales que se pueden utilizar como sustrato
son las mismas que en ¢l caso de procesos diodo DC.,

Pulverizacion magnetrén

El catodo magnetron es un perfeccionamiento del catodo utilizado en la
pulverizacion diodo cldsica, y que permite aumentar la velocidad de deposito.
Este perfeccionamiento consiste en la aplicacion de un campo magnético intenso,
perpendicular al campo eléctrico en las proximidades del citodo, y por tanto
paralelo a su superficie.

Como se ha mencionado anteriormente, una descarga diodo DC se mantiene por
los electrones secundarios eyectados del catodo como consecuencia del
bombardeo ionico. Los electrones que no chocan con moléculas de gas, se
alinean con el campo eléctrico (perpendiculares al citodo), y finalmente son
captados por el anodo (figura 2.11a). En un sistema magnetron, em las
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proximidades de la superficie del blanco, se superpone al campo eléctrico
existente, un campo magnético perpendicular. De este modo, los electrones
describen trayectorias helicoidales alrededor de las lineas del campo magnético, y
aumentan considerablemente las posibilidades de ionizar moléculas de gas en las
proximidades del catodo.

(+)| (+) r

iy l

! |
) )

a b

Figura 2.11. Principio del efecto magnetrén; o, sistema diodo; b,
catodo magnetrén

La eficacia de ionizacion de los electrones secundarios emitidos por el catodo
crece al alargar sus trayectorias. El aumento de densidad ionica se produce en
una zona préoxima al blanco, donde los icnes tienen mas posibilidades de ser
atraidos por el catodo. Las consecuencias mas inmediatas son el aumento de
velocidad de depésito, y la posibilidad de disminuir la presion de trabajo.

Las velocidades de depoésito pueden llegar a ser 50 veces superiores a las que se
obtienen en los procesos diodo a igualdad de las otras condiciones. La
disminucion de la presion minima de trabajo, hace que sea posible realizar
pulverizaciones magnetrén en DC a presiones de 10-3 mbar.

Generalmente se distinguen dos tipos de citodos magnetrén [1], en funcion de su
forma geométrica: magnetrones planos (circulares y rectangulares) y
magnetrones cilindricos (en barras o magnetrones cilindricos huecos, tambien
llamados postmagnetrones). En nuestro caso se han utilizado magnetrones
planos, bien rectangulares o circulares, constituidos por imanes permanentes, los
cuales, dada su disposicion, producen un campo inhomogéneo paralelo a la
superficie del catodo. El maximo de la componente transversal estd comprendida
entre 200 y 500 Oe, y el minimo de intensidad, alrededor de 80 6 90 Oec. La
inhomogeneidad del campo magnético se traduce en una inhomogeneidad en el
rendimiento de pulverizacion a lo largo de la superficie del blanco, y por lo tanto
en el desgaste desigual del mismo. Como se comentard mas adelante, este
fenémeno cobra especial importancia en el caso de blancos compuestos. Un caso
importante en la técnica magnetron se presenta a la hora de pulverizar materiales
que son magnéticos a temperatura ambiente. Si el espesor del blanco es

25



Capitulo 2. Técnicas Experimentales.

demasiado grande, las lineas de campo del magnetron se cierran a través del
propio blanco, con lo que se disminuye, e incluso se anula, la eficacia del mismo.
Si se reduce demasiado su espesor, debido a la inhomogeneidad de desgaste, se
corre el peligro de perforar el propio catodo durante la pulverizacion.

Los materiales magnéticos mas utilizados en los catodos magnetron son ferritas
de bario, Alnico o imanes de tierra rara. Estos iltimos, al poseer un elevado
campo coercitivo y producto energético maximo, saturan los blancos magnéticos,
y son capaces de mantener un campo suficientemente alto delante del blanco.

La refrigeracion de un magnetréon es fundamental, debido a la cantidad de
potencia eléctrica que se disipa en forma de calor. S6lo una pequefia parte de la
energia que proviene del bombardeo ionico se emplea en la eyeccion de atomos.
Dada la inhomogeneidad en la distribucion del campo magnético, el bombardeo
10nico y la produccion de calor se concentra en ciertas zonas del blanco.

2.1.6 Obtencion de compuestos y multicapas

Uno de los campos de aplicacion principales de las técnicas de pulverizacion
catodica es el deposito de materiales compuestos. En esta técnica, la composicion
de la capa pulverizada es generalmente la misma que la del blanco. Esto es en
general valido incluso cuando los rendimientos de pulverizacion de algunos de los
constituyentes son diferentes. Al iniciarse la pulverizacién del material
compuesto, el constituyente con mejor rendimiento es eyectado de forma
preferente. Asi, se forma en la superficie del blanco una capa de composicion
diferente, pobre en la especie de mas alto rendimiento. De esta forma, se reduce
la proporcion de esta sustancia que se pulveriza, restableciendose la composicion
micial.

Pulverizacion directa de la aleacién

Esta técnica se utiliza para la fabricacidbn de aleaciones de diversas
composiciones, como NiCr, Permalloy, FeB, etc. Cuando se realiza un proceso
de pulverizacion de este tipo, es importante el control de la temperatura del
blanco y de la tension de polarizacion. Siuno de los constituyentes de la aleacién
es demasiado volatil (como ocurre en el caso del laton, constituido por Zn y Cu),
puede producirse su evaporacion, lo que dara lugar a una pérdida de la
proporcion en la capa depositada respecto a la composicion del blanco. Por otra
parte, puesto que el aumento de rendimiento con la tension aplicada no es igual
para todos los materiales, variaciones de la tension de polarizacion pueden
conllevar cambios demasiado grandes de los rendimientos de polarizacion de los
elementos del blanco.

Blancos compuestos

En este caso, el blanco esta dividido en diferentes partes, constituida cada una de
ellas por uno de los elementos de la aleacion final, en lugar de por una aleacion
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homogénea como en el caso anterior. La composicion de la muestra final
depende de la superficie de cada una de las distintas zonas, y del rendimiento de
pulverizacion de cada uno de los elementos. Si ademas se utiliza un sistema
magnetron, 1 que implica que la eficiencia de la pulverizaciéon no va a ser
demasiado homogénea a lo largo de la superficie del blanco, es también muy
importante la posicion relativa de los distintos elementos.

Los blancos compuestos se fabrican de diferentes modos. Los mas sencillos
consisten en soldar o pegar el elemento mas escaso sobre un blanco del otro
material [7]. En casos mas elaborados, el blanco del material principal esta
constituido por una seric de hoquedades donde se disponen piezas de distintos
materiales segun la composicion y proporciones que se deseen en el deposito [8]

Copulverizacion de constituyentes

Consiste en pulverizar separadamente cada uno de los constituyentes del
depdsito. Como cada elemento ¢s polarizado independientemente, se puede llegar
a tener un gran control sobre la composicion de la pelicula, mediante la aplicacion
de diferentes tensiones a cada uno de los blancos.

Pulverizacion alterna

Este modo de deposicion se utiliza tanto para la obtencién de aleaciones, como
solidos granulares o multicapas. Se pulveriza cada uno de los componentes
independientemente durante un cierto tiempo. La alternancia del depésito se
puede conseguir de diversas formas: eléctricamente, mediante la polarizacién
alternada de los diferentes blancos, o bien mecanica a través del desplazamiento
del sustrato sobre los diferentes blancos o mediante el ensombrecimiento de los
mismos.

El diferente tiempo durante el cual se esta depositando cada uno de los elementos
puros, supone la obtencion de uno u otro tipo de material. Asi, si el tiempo es
inferior al necesario para el crecimiento de una monocapa atémica, la pelicula
resultante sera la aleacion de los constituyentes, o la obtencion de un séhdo
metaestable o granular si éstos son inmiscibles (normalmente se requiere algin
tipo de tratamiento térmico [9]. Cuando e} tiempo de deposito es superior, se
obtiene un material con alternancia composicional abrupta y de pequefio periodo
espacial en la direccion de crecimiento. Este tipo de material, conocido como
multicapa, se obtuvo por primera vez con constituyentes metalicos en 1980 [10].

2.2 Magnetometro de Muestra Vibrante (VSM)

El momento magnético de sustancias ferromagnéticas se mide mediante multiples
técnicas experimentales, tanto directas como indirectas [11). Entre estas illtimas,
las mas comunes son las técnicas de difraccion de neutrones, resonancia
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ferromagnética, efecto Hall ferromagnético, efecto Mossbauer, etc. Entre las
técnicas de medida directa se suele establecer una division en dos grupos:

- El primero esta constituido por las técnicas basadas en la medida de la
fuerza ejercida sobre la muestra por un campo magnético inhomogéneo;
ejemplos de este grupo son la balanza de Faraday o el magnetometro de
torque.

- E1 segundo grupo incluye aquellos métodos basados en la medida del
voltaje inducido en un sistema de bobinas de deteccion, cuando varia el
flujo magnético que las atraviesa. Esta variacion de flujo puede deberse a
cambios en ¢l campo magnético aplicado a la muestra, y por lo tanto a
cambios en su imanacién (fundamento del método balistico), o bien a
variaciones de la posicion del especimen con respecto a las bobinas de
deteccion (principio de funcionamiento de los magnetometros de
extraccion, del magnetometro de muestra vibrante y del magnetémetro
SQUID).

La naturaleza fisica del voltaje inducido en el sistema de bobinas captoras, podria
también utilizarse como criterio de clasificacion. Asi, en los magnetometros de
extraccion y en los de muestra vibrante, la ley de Faraday establece que, al variar
temporalmente el flujo magnético que atraviesa el circuito constituido por las
espiras, aparece una fuerza electromotriz que depende de la magnitud del flujo
magnético, y de la velocidad de variacion de dicho flujo. En los magnetémetros
SQUID, el circuito de deteccion estd constituido por una o varias espiras
superconductoras, en cada una de cuales se mserta uma o varias uniones
Josephson. Al variar el flujo magnético a través de estas espiras, en virtud de un
efecto de mterferencia cuantica superconductora, aparece una corriente eléctrica
en el circuito que se relaciona con el flujo que lo atraviesa.

El magnetometro de muestra vibrante recibe este nombre del método que emplea
para realizar la medida: se hace vibrar la muestra en direccioén vertical mediante
un dispositivo similar a un altavoz. La muestra imanada por efecto de un campo
magnético aplicado, induce un voltaje en un sistema de bobinados secundarios
situados a ambos lados de la muestra. Esta sefial se amplifica y se compara con la
producida por un imin de calibrado situado entre un sistema de bobinas
detectoras similar. Esta sefial se denomina sefial de referencia. El voltaje de salida
es proporcional al momento magnético del especimen.

Durante la relizacion del trabajo experimental presentado en esta memoria, se ha

empleado un magnetometro LDJ modelo 9600 cuyo esquema de medida se
representa en la figura 2.12 [12].
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Figura 2.12. Representacion esquematica del modo de operacion del
Magnetometro de Muestra Vibrante.

En este sistema, la medida de! voltaje inducido en el sistema de bobinas
detectoras se realiza mediante ¢l uso la técnica de deteccion sincrona, también
conocida como deteccién sensible a la fase. Esto se lleva a cabo mediante el uso
de un amplificador "lock-in" (ALI), el cual realiza dos funciones basicas. La
primera de ellas es detectar sincronamente el voltaje inducido en el bobinado
secundario, proporcional al momento magnético de la muestra. Este voltaje es
amplificado mediante un filtro de ganancia seleccionable en cinco décadas. Cada
uno de estos intervalos de amplificacion corresponde a un rango de medida de
momento magnético diferente, y que se extienden desde 0.01 hasta 100 e.m.u.
Como referencia se utiliza la sefial generada por un iman permanente que oscila
solidario con la muestra. La sefial procedente de los bobinados de medida se
amplifica sélo en su componente fundamental, que es la frecuencia de oscilacion.
Una vez amplificada, la sefial se¢ demodula para producir un nivel continuo. Esta
técnica permite la deteccion de sefiales extremadamente pequefias a la vez que se
conserva una alta relacion sefial-ruido.

La segunda de las funciones que realiza el ALI es amplificar la sefial de referencia
que proviene del iman permanente, y mediante un sistema de realimentacion
negativa, controlar de manera precisa la amplitud y frecuencia de vibracion de la
muestra. A este sistema de control realimentado se le demomina control de
ganancia automatico. De esta manera todas las medidas se realizan con la misma
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frecuencia y amplitud de oscilacion independientemente de las caracteristicas de
peso o0 masa de la muestra.

A través de sencillas consideraciones matematicas, se puede mostrar que la sefial
de salida del magnetometro es proporcional, ademas de al momento magnético
del especimen, a la frecuencia y amplitud de la vibracién. Se considera el
especimen que se estd midiendo, como un dipolo magnético de valor m. Si se
asume que la velocidad que se imprime a la muestra durante la vibracion solo
tiene componente en la direccion z, y que consta de un solo arménico a la
frecuencia de oscilacion, se inducira un voltaje en estas bobinas en virtud de la ley
de Faraday. Conocido el nimero de vueltas y la seccion de las bobinas, la
distancia entre éstas y la muestra, y la frecuencia y amplitud del movimiento, el
voltaje inducido sera solo representativo del valor del momento m de la muestra.
El amplificador que gobierna el movimiento de la muestra, utiliza la sefial de error
procedente de la realimentacion para rectificar ¢l movimiento del motor de
vibracién y, en consecuencia, el movimiento de! iman de referencia y de la
muestra.

Con este sistema, es posible medir momentos magnéticos del orden de 10-4
c.m.u. con niveles aceptables de ruido y haciendo uso de constantes de tiempo
del amplificador "lock-in" del orden de un segundo.

Otro aspecto importante en el funcionamiento de un VSM es el sistema de
control del campo magnético aplicado. En nuestro caso, el campo se aplica
mediante un electroiman alimentado por una fuente de alimentacion LDJ 9300. El
electroiman y la fuente de alimentacion, combinados con un gaussimetro de
efecto Hall, forman un lazo de realimentacion que produce un campo preciso y
regulado, independiente de fluctuaciones de la linea, remanencia o no linealidad
del micleo, y otras condiciones que desvirtian a los sistemas de lazo abierto. El
campo magnético maximo accesible a temperatura ambiente con este sistema es
de 2.5 tesla.

2.2.1 Operacién a temperaturas superiores a la ambiente

Con el fin de llevar a cabo experimentos de caracterizacion magnética a
temperaturas superiores a la ambiente, se acopla al magnetometro un sistema de
calefaccion de la muestra, que permite la medida hasta un limite aproximado de
650° C. En primer lugar, para la instalacidn de este sistema se necesita un mayor
espacio en el entrchierro del electroimin que para el sistema de temperatura
ambiente. Esto se traduce en que el mayor campo magnético accesible para las
medidas con temperatura es de 1 tesla en lugar de los 2.5 tesla de los que se
dispone a temperatura ambiente.

En la figura 2.13 se esquematiza el diseiio del sistema de calefaccion.
Basicamente consiste en una resistencia bifilar de material no magnético (una
aleacion de Cr-Ni), arrollada sobre un tubo que hace las veces de camara
portamuestras. Todo el conjunto esta en el interior de un tubo concéntrico con el
anterior, y el espacio entre ambos constituye la camara de la resistencia.
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Figura 2.13. Representacion esquematica del dispositivo de medida a
alta temperatura, acoplado al Magnetometro de Muestra Vibrante.
Algunas de 1a dimensiones representadas estan exageradas.

En la camara de la resistencia se hace vacio mediante una bomba rotatoria con el
fin de preservar la resistencia de los efectos de las altas temperaturas. En la
camara de la muestra se mantiene un flujo de argon para evitar oxidaciones en la
muestra. La muestra se fija a la varilla de alimina mediante un cemento de alta
temperatura. La resistencia del homo se alimenta mediante un auto-
transformador, y la temperatura se controla mediante un termopar situado
proximo a la muestra. La corriente que fluye por la resistencia apenas induce
campo magnético, al compensarse los efectos de cada una de las ramas del hilo
bifilar,

Como se describira en capitulos posteriores, este sistema de alta temperatura se
ha usado fundamentalmente para determinar diferencias en temperaturas de Curie
en el Ni del orden de decenas de grados. A fin de comprobar la precision que
proporciona este dispositivo, se midi6 la dependencia con la temperatura del
momento magnético de una esfera patron de Ni, SRM 772. En la figura 2.14 se

31



Capitulo 2. Técnicas Experimentales.

presenta esta curva junto con su derivada frente a la temperatura. La temperatura
de Curie medida es de 355°C, y la T_ nominal de este estandard es de 354.2°C.
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Figura 2.14, Dependencia con la temperatura de la imanacién de
saturacion de una esfera estandard de Ni. La linea discontinua
representa la derivada frente a la temperatura. La temperatura de

Curie medida es de 355°C.

2.3 Difraccion de rayos X

Una propiedad fundamental de toda onda, y en particular de las ondas
electromagnéticas, es la difraccion. Este fenomeno cobra su verdadera
importancia cuando la longitud de onda de la radiacion, es del mismo orden que
las dimensiones del obstaculo o rendija difractadores. Asi, la radiacion adecuada
para el estudio de la periodicidad atomica de los sdlidos, debe tener una longitud
de onda del orden del espaciado atémico tipico, esto es, una longitud de algunos
amstrongs (10-10 m). Esta parte del espectro electromagnético es conocida como

rayos X.
El método general de operacion de un sistema de difraccion de rayos X (XRD),

consiste en un haz de radiacion emergente de un tubo de rayos X, que se hace
incidir sobre la muestra a analizar. La radiacion difractada, que presenta maximos
de intensidad para ciertos angulos entre el haz incidente y la muestra, se recoje
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mediante un detector. Este fenomeno es descrito por la ley de Bragg [13]: sea
dpiry la distancia interplanar de la familia de planos (#k/), y A la longitud de onda
de la radiacion utilizada. Entonces, el angulo 6 entre el haz incidente y la familia
de planos (hkl) para el que aparecera maximo de difraccion, verificara:

2d,5en0=nA (2.1)

donde » representa el orden de difraccion.

En la realizacion de los difractogramas de este trabajo, se ha empleado
difractometro de polvo SIEMENS D-5000, que utiliza 1a radiacion X del Cu (4
= 1.5418 A) y monocromador de grafito. El método de polvo es especialmente
versatil, puesto que no precisa de muestras monocristalinas (a diferencia de otros
métodos como el del cristal giratorio o el método de Laue, que son indicados
para el estudio de monocristales unicos) [14]. La radiacion monocromatica incide
sobre la mmestra policristalina, y cada cristalito individual difracta cuando su
ortentacion es tal, que contiene planos que forman con el haz incidente un angulo
que satisface la ley de Bragg. El tubo emisor de rayos X permanece fijo v,
mientras el portamuestras gira un angulo &, el detector gira un angulo 26 (Fig
2.15). De esta forma, el detector y el tubo de radiacién se mantienen siempre en
posicion especular respecto al portamuestras. Cuando el angulo 6 sea tal que
verifica la ley de Bragg para la familia de planos (hkl), el detector recogera
mtensidad procedente de aquellos cristales cuyos planos de la familia (hkl) sean
paralelos al plano del portamuestras.

Para la identificacion de las fases a través del diagrama de difraccion, se compara
la posicién y relacion de intensidades de los maximos de difraccion con los
valores tabulados en la base de datos ASTM. A pesar de que el método de polvo
se aplica fundamentalmente a muestras policristalinas y orientadas al azar, la
aparicion de maximos con intensidades relativas distintas a las consignadas en las
fichas ASTM, indica la presencia de texturas o crecimientos preferenciales de la
direccién correspondinte a ese maximo de difraccion, a lo largo de la
perpendicular al plano del portamuestras.

La relacion (2.1) se verifica exactamente s6lo cuando nos encontramos en las
condiciones ideales de Bragg. Esto ocurre cuando los cristales de la muestra son
suficientemente grandes (tamafio lineal tipico superior a 1000 A), se encuentran
libres de tensiones y la radiacion incidente es exactamente monocromatica. Las
desviaciones respecto a estas condiciones ideales, tienen como consecuencia un
ensanchamiento de los picos de difraccion. Este ensanchamiento de los picos se
cuantifica con la medida de la anchura del maximo a mitad de su altura, 2(A#). A
continuacion se discute brevemente el ensanchamiento de los maximos de
difraccion debido al dispositivo experimental y a la naturaleza del material
analizado, en concreto al tamafio de los cristales.
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Ensanchamiento debido al dispositivo experimental. Aparece como
consecuencia de la divergencia del haz, del tamafio de las lentes y del
ensanchamiento natural de la radiacion incidente. Se puede estimar su efecto
sobre el diagrama de difraccion utilizando una muestra patron, con un tamafio
cristalino superior a 1000 A y libre de tensiones internas. Se admite que, por las
caracteristicas de la muestra no se deberia producir ensanchamiento en los picos,
y por lo tanto, el ensanchamiento que aparezca se debe a efectos del instrumento.
Asi, si se denota este ensanchamiento debido al aparato como 2(A &), €l
ensanchamiento debido a la naturaleza de la muestra se puede estimar a partir del
ensanchamiento experimental a través de la siguiente relacién [15]:

2(A0) s = 2B, it — 2 AN i (2.2)

Ensanchamiento debido al tamaiio de los cristales. El cumplimiento estricto de
la ley de Bragg, daria lugar a diagramas de difraccion formados por lineas o
"deltas de Dirac", esto es, s0lo habria intensidad difractada cuando el angulo 0
verificara exactamente la relacion (2.1). En la deduccion de esta relacion se parte,
como premisa inicial, de que la periodicidad cristalina se extiende hasta el infinito
[13]. Cuando se considera el tamafio finito del dominio de coherencia cristalino,
las lineas de difraccion se convierten en funciones picudas (similares en aspecto a
gaussianas). En esta sitnacion finita, no solo existe difraccion para los angulos
que verifican exactamente la ley de Bragg, sino gue hay difraccion en un estrecho
intervalo alrededor de ellos. La anchura del pico a mitad de altura A(26) se puede
correlacionar con el tamafio del dominio de coherencia cristalina (tamafio del
cristal), £, a través de la formula de Scherrer [15], que viene dada por:

0.94

5= A(26)cos8

(2.3)

donde A es Ia longitud de onda de la radiacion y & es la posicion angular del
maximo de difraccion.

De la relacién de Scherrer se puede deducir lo que ocurre cuando se realiza un
experimento de difraccion de rayos X en una substancia amorfa.
Estructuralmente estos materiales se caracterizan por la ausencia de orden
cristalino a largo alcance, o expresado de otra forma, el dominio de coherencia
estd, a grandes rasgos en el orden del nm. Asi la anchura del "pico"” de difraccion
sera del orden de decenas de grados. En este tipo de materiales, la difraccion de
rayos X se emplea para determinar su grado de amorficidad y la transicion al
estado cristalino.
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Detector

Rendija del
defector

Figura 2.15. Trayectoria del haz de rayos X en la configuraciéon g24.

2.3.1 Difraccion de rayos X en multicapas

Desde la fabricacion de los primeras estructuras metalicas en forma de multicapa
[10], se ha utilizado la difraccion de rayos X como técnica de caracterizacidn, no
solo de los materiales que constituyen la muestra, sino de la misma estructura de
la multicapa. De esta forma, se definen tres longitudes caracteristicas en una
multicapa: (i) la longitud de onda de la modulacién A, que es la anchura de la
estructura composicional que se repite, (ii) el parametro de red de los materiales
constituyentes, y (iii)) la longitud de coherencia estructural & definida
anteriormente

Los perfiles de difraccion en la configuracion &/26, se dividen comunmente en
dos regiones [16], bajos angulos (< 15°) y altos angulos (= 15°). La region de
bajos angulos es el resultado de 1a difraccion por parte de la modulacién quimica
de las capas. La posicion de los picos viene dada por {17]:

AV -
sin23 =[;—A] +26, @24)

donde & es el ingulo de la posicion del pico, n el orden de difraccion, A la

longitud de onda de la radiacién X, y 1-8,, es la parte real del indice de

refraccién promedio de la superred. El valor de &, es tipicamente =3x105, asi

que Uunicamente aparece alguna desviacion respecto a la ley de Bragg para valores
de 2@ inferiores a 3° cuando se usa la radiacion del Cu.

El aspecto de la region de altos angulos del diagrama de difraccion depende
fundamentalmente de la longitud de coherencia estructural en la direccion de
crecimiento. Si £<A, la posicién de los picos corresponde a los espaciados
atomicos de los materiales constituyentes. Esto ocurre cuando las laminas son
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muy gruesas, cuando uno de los materiales es amorfo, o bien en multicapas con
gran desacoplo de los parametros de red. Si £>A, los picos de la superred se
observan en posiciones determinadas por la ecuacion (2.5):

(2.5)

donde n es el orden del satélite alrededor del pico de Bragg principal y

d =A/(Ny+Ng), con N, y Ny el néimero de planos atomicos de los materiales A y
B en una bilamina. Por conveniencia, los picos a altos angulos se suelen indexar
alrededor de la constante de red promedio d. Las tinicas magnitudes que se
pueden determinar directamente de las posiciones de los picos son d y A. Para

obtener los parametros de red de los materiales constituyentes, se requicre el
modelado de la multicapa [16].

2.4 Dependencia con la tension de la susceptibilidad inicial

El analisis de la dependencia de la susceptibilidad inicial con la tension se ha
empleado en numerosas ocasiones para determinar la magnetostriccion de
saturacion en muestras con imanacion isotropica, anisotropia magnética uniforme
y perfecto alineamiento de ejes ficiles, y por iltimo, cuando ¢l signo de la
magnetostriccidn es positivo, en materiales que presentaban anisotropia
perpendicular al plano de Ia muestra [18,19].

En la referencia [19] encontramos el caso general de una muestra ferromagnética
larga (en forma de cinta, hilo o pelicula), que posee una anisotropia unidxica
K sing, con K negativo, sometido a una tension de traccion z a lo largo del eje z.
Bajo tension nula o lo suficientemente pequeiia, la imanacion de la muestra yace
en un plano perpendicular al eje z.

Cuando se aplica un campo magnético H a lo largo del gje z, la energia libre F del
sistema se puede expresar de la siguiente manera:

F =F,— Kcos*¢ — u,M, Hcos¢ (2.6)

donde M, es la imanacién de saturacion, H el campo aplicado y K incluye la
anisotropia uniaxica K, y la inducida por la tension o: K = K, +(%)Ao.
De la minimizacién de la energia con respecto al angulo ¢ se obtiene la expresion:

Ksin(2¢) + p, M, Hsing = 0 2.7

una variacion del campo aplicado 44, producira una rotacion de la imanacion dg,
tal que: p, M Hcosg d¢ + u M sing df = _—2Ksin(2¢)d¢ A
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§¢ - - #0 MaSin¢
- = (2.8)
M p,M Heosg +2Kcos(24)
Finalmente, la susceptibilidad y viene dada por:
Jdcosg M?
cosg U, (2.9)

X =M o0 T M Heosg +2Kcos24)
Cuando ¢=7/2, se obtiene la expresion clisica dada por Becker y Déring {207:

Y =79k 4340 (2.10)

De este resultado, es posible obtener la magnetostriccion de saturacion a partir de
la dependencia con la tension del mverso de la susceptibilidad:

Ay
—_1 va
3 M, s (2.11)

y la constante de anisotropia uniaxica, a partir de la ordenada en ¢l origen de ¥ -!:

M2
Ku=—'u°T°z“‘(a=Ol (2.12)

Las expresiones 2.11 y 2.12, son validas para muestras con magnetostriccion
isotropica y anisotropia uniforme. Un analisis de lo que ocurre en un sistema con
dispersion de ejes ficiles de anisotropia local se realiza en el Apéndice de esta
memoria.

2.5 Microscopia Electronica de Barrido (SEM)

Durante la realizacion del trabajo objeto de esta memoria se han utilizado algunas
de las técnicas de la Microscopia Electronica de Barrido (SEM) como técnicas
complementarias de caracterizacion de muestras. En concreto, se ha utilizado
para estimar el espesor y composicion de las diversas peliculas delgadas y
multicapas. Para esto se han utilizado los equipos del Centro de Microscopia
Electronica de la Universidad Complutense, y del Departamento de Ciencia de
Materiales de la Universidad de Cambridge.
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Basicamente, el microscopio electronico esta constituido por el filamento emisor
del haz de electrones, un sistema acelerador de los electrones (hasta energias de
30-40 kV, y una serie de lentes magnéticas que dirigen y condensan el haz.
Ademas, en los sistemas de barrido, otro conjunto de bobinas deflecta el haz con
el fin de barrer la superficie de la muestra.

La incidencia de los electrones acelerados sobre la muestra da lugar a una serie
de procesos que proporcionan diferente tipo de informacion sobre la misma.
Algunos de ellos son retrodispersados, y otros ionizan los atomos del material,
dando lugar a la emision de electrones secundarios, electrones Auger, radiacion
X, etc.

Con los electrones secundarios emitidos, es posible construir un imagen de
contraste topografico de la superficie de la muestra.

Cuando lo que se analiza es la radiacidn X procedente de la muestra como
consecuencia de la interaccion con el haz, podemos conocer la composicion
cuantitativa del material con una precision aproximada del 1% en composicion
atémica para compuestos binarios. En el microanilisis de rayos X se utilizan
fundamentalmente dos técnicas de deteccion. El primer método consiste en el
analisis de la longitud de onda de los fotones emitidos y se conoce como WDS
(espectroscopia por dispersion de longitudes de onda, Wavelength Dispersion
Spectroscopy). La longitud de onda de los fotones se determina a partir de la
difraccion del foton al incidir sobre un cristal de espaciado conocido. El segundo
método, que es el usado en las medidas que aqui se presentan, se conoce como
EDE (espectroscopia por dispersion de energia, ZEnergy Dispersion
Spectroscopy). Consiste en el analisis de la energia del foton de X, que se
determina a partir de la ionizacion que produce al incidir sobre un monocristal
semiconductor. Este método es ¢l mas utilizado en la actualidad, aunque presenta
la limitacion de detectar con dificultad elementos con nimero atémico inferior al
del boro. En general, la realizacién precisa de un analisis cuantitativo de la
composicion de una muestra requiere el uso de una serie de correcciones debidas
al efecto del nimero atomico, absorcion y fluorescencia de rayos X, etc., asi
como la utilizacion de patrones de elementos puros ¢ de composicion conocida.

2.6 EXAFS

Con este nombre es conocida una de las técnicas espectroscopicas de absorcion
de rayos X [21]. La palabra EXAFS es un acronimo de la expresion en inglés
Extended X-ray Absorption Fine Structure. Los atomos exhiben espectros de
absorcion de rayos X del mismo modo que dan espectro de emision. Provienen
de la ionizacion y transiciones permitidas entre capas electronicas. Las energias
puestas en juego en estas ionizaciones estan dentro del orden de los keV, y
dependen fundamentatmente del numero atdmico. En general, las técnicas de
absorcion de rayos x, necesitan un haz intenso de espectro continuo, de ahi que
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se usen como fuentes de radiacion sincrotrones y anillos de almacenamientos de
particulas.

Otra técnica de absorcion relacionada con el EXAFS es la que se conoce como
AEFS (Absorption Edge Fine Structure). Aqui, se examinan con gran resolucion
los detalles de la estructura fina en la estructura del eje de absorcion. La técnica
EXAFS examina la variacion del espectro de absorcion con la energia (o longitud
de onda) a lo largo de un rango mucho mas amplio, que se extiende desde el
propio borde de absorcion, hasta una energia de 1 keV mayor. La absorcion
muestra generalmente un rizado, conocido como estructura fina de Kronig, del
cual, mediante un apropiado procesado de los datos, se puede extraer
informacion de la estructura local alrededor del atomo sintonizado, y en especial
informacion sobre la longitud y naturaleza de los enlaces. El origen del rizado se
relaciona con las propiedades ondulatorias del electron: los fotoelectrones
ionizados interactuan con los dtomos vecinos en el solido, los cuales actian como
centros secundarios de dispersion para los fotoelectrones. De esta manera, se
pueden producir interferencias entre ondas dispersadas adyacentes, que influyen
en la probabilidad de absorcién de los fotones X incidentes. El grado de
interferencia depende de la longitud de onda de los fotoelectrones (y por lo tanto
de la longitud de onda de los fotones de la radiacion X incidente), y de la
estructura local, inchiidas las distancias interatomicas, en la region del atomo
emisor. Por lo tanto, el EXAFS es una especie de difraccion electronica in situ,
en la que la fuente del electron es el propio atomo que participa en el proceso de
absorcion de rayos X. Con el uso de técnicas de transformada de Fourier, es
posible analizar el diagrama de rizado y obtener algo parecido a una funcion de
distribucion radial.

Con la técnica de EXAFS se puede determinar la estructura local tanto de
materiales cristalinos como no cristalinos. Por lo tanto, es particularmente util
para estudiar materiales desordenados, tales como amorfos metalicos, en los que
es dificil obtener informacién estructural El EXAFS posee una importante
ventaja sobre las técnicas convencionales de difraccion de rayos X a la hora de
determinar curvas de distribucion radial en materiales amorfos, y es que es
posible sintonizar el eje de absorcion de cada elemento presente en la aleacion, y
obtener una funcién de distribucion radial parcial para cada elemento.Por el
contrario, la difraccidn convencional proporciona una \inica funcién ponderada
para todos los elementos presentes.
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Capitulo 3

Peliculas delgadas amorfas de ThyFej¢0-x

3.0 Introduccion

Los elevados valores de anisotropia magnética y magnetostriccidon que presentan
las aleaciones TbFe, tanto en monocristales y policristales, como en forma de
aleaciones amorfas, hacen que éstos materiales sean objeto de un activo estudio
desde comienzos de los afios 70 [1,2]. El origen de estas propiedades maguetlcas
es la combinacion de tres factores:

- El campo cristalino asféricojcre1]* que actiia sobre las posiciones del Tb.

- El intenso acoplamiento spin-orbita caracteristico de las tierras raras.

- La distribucion asférica de carga en las orbitas 4f de las tierras raras (L=0)

Momento magnético

o - Orbital
Entorno eléctrico asférico

Figura 3.1. Representacion esquematica del origen de la anisotropia
magnética.

* A lo largo de este capitulo, se utilizara el término asférico y asfericidad, para designar la
simetria no esférica del campo cristalino y los orbitales atémicos.
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En la figura 3.1 se representa esquematicamente el origen microscopico de la
anisotropia magnética. La asfericidad del orbital atomico que posee momento
magnético, junto con la asfericidad de su entorno, hace que, por interaccion
culombiana, exista al menos una orientacion de equilibrio en la que permanece
fija la orbita. Si ademas, la interaccidén spin-orbita es grande, al quedar fijado el
orbital electronico en una determinada orientacion, también lo hard su momento
magnético.

Una excelente revision de las propiedades magnéticas y magnetoelasticas de los
compuestos cristalinos de tierras raras y metales de transicion, se puede encontrar
en [1].

Tal y como se apunta en el capitulo anterior, también en aleaciones amorfas de
esta composicion, y en forma de pelicula delgada, se encuentran elevados valores
de magnetostriccion, y lo que quizi es mas sorprendente, la presencia de una
importante anisotropia magnética perpendicular al plano de la pelicula. Esta
anisotropia perpendicular en aleaciones amorfas de Tierra Rara y Metales de
Transicion (TR-MT), fue observada por primera vez por Chaudhari, Cuomo y
Gambino [2] en peliculas delgadas de Gd-Co crecidas mediante pulverizacion
catodica.

Desde la fabricacion de las primeras de estas aleaciones, han sido numerosos los
trabajos cientificos que se han dedicado a su estudio. Una de las principales
razones para ello ha sido, aparte de sus propiedades magnetoelasticas, su
aplicacion como material de soporte en la grabacion magneto-dptica. Sin
embargo, el origen ultimo de la aparicion de la anisotropia magnética
perpendicular al plano de la pelicula, ain no se ha determinado por completo.
Son numerosos los modelos que se han propuesto con el fin de explicar esta
propiedad en peliculas amorfas como las de TbFe. Debido a la gran diversidad de
modelos existente, se emplea una gran variedad de términos para discutir la
apisotropia de estos compuestos. Puesto que la mayor parte de la anisotropia en
las peliculas amorfas de TbFe tiene su origen en la interaccion del campo
eléctrico local con la nube 4f de los atomos de Tb, su magnitud refleja la
asfericidad eléctrica de su entorno. Esta distribucioén asférica de la carga, que se
pone de manifiesto en diversas magnitudes macroscOpicas, se expresa en
términos de diferentes anisotropias locales. Atendiendo al origen microscdpico de
esta asfericidad, se pueden establecer cuatro clases de anisotropia: anisotropia
anelastica (AA), intrinseca (Al), ordenamiento de pares de especies atomicas
(AOP) y anisotropia magnetoeldstica (AME).

Podemos agrupar dentro de tres tendencias los modelos que se han propuesto
para dar cuenta de la anisotropia perpendicular de las peliculas amorfas de TbFe,
las cuales se enumeran a continuacion: :

- El proceso de crecimiento favorece la aparicion de una ordenacién de
pares. Esta ordenacion es la que induce la anisotropia perpendicular
(AOP). Este mecanismo fue propuesto por primera vez por Gambino y
Cuomo [3].
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- Suzuki, Haimovich y Egami [4], propusieron la distorsion anelastica del
entorno atémico de la tierra rara como causa de la anisotropia, (AA).

- En tercer lugar, algunos autores proponen que la estructura de las
peliculas amorfas consiste en unidades nanocristalinas con un tamafio
demasiado pequefio para que se detecten mediante difraccion de rayos x.
Analisis de las distribuciones de pares, parecen mostrar un orden a corto
alcance que puede ser caracteristico de estructuras nanocristalinas de Fe
bee, con un tamafio aproximado de 1 nm con atomos de Tb en posiciones
de la red de Fe [5]. También Mergel ef al. en la referencia [6] sugieren
que durante el crecimiento se forman planos hexagonales con el eje facil
perpendicular al plano de la pelicula. Se trataria pues de una anisotropia
intrinseca (AI).

Recientemente, estudios espectroscopicos de absorcion de rayos x (técnica
normalmente conocida como EXAFS, que es el acrénimo de la expresion inglesa
Extended X-ray Absorption Fine Structure) en peliculas amorfas de TbFe,
muestran la existencia de una anisotropia estructural fuertemente correlacionada
con la anisotropia magnética. Estos estudios se encuentran en [7, 8 y 9]. El
analisis de estos resultados, conduce a los autores a sugerir la existencia de una
distribucion anisotropa de los pares de las especies atomicas de la aleacion. Asi,
se encuentra diferente densidad de enlaces de un determinado tipo en las
direcciones paralelas que en la direccion perpendicular al plano de la pelicula.

3.1 Preparacion y tratamiento de las muestras

Las peliculas delgadas de Tb,Fe g, utilizadas en los diversos experimentos que
se describen a lo largo de este capitulo, se han obtenido en forma amerfa
mediante la técnica de pulverizacion catddica. Se han fabricado en un amplio
rango de composiciones, 0.1<x<0.5, con el fin de estudiar la dependencia de sus
propiedades estructurales y magnéticas con la composicion.

Una primera serie de muestras, sobre la que se ha llevado a cabo la mayor parte
de la caracterizacion estructural y magnética, se ha fabricado en el Departamento
de Ciencia de Materiales y Metalurgia de la Universidad de Cambridge. Una
segunda serie, se ha fabricado en el Instituto de Magnetismo Aplicado,
Laboratorio "Salvador Velayos"

Primera serie

La composicion de las peliculas que forman parte de esta primera serie, varia en
el rango 0.1<x<0.45. Se han depositado a temperatura ambiente mediante un
sistema de pulverizacion catodica magnetrén en continua. Las condiciones del
sistema permitian la obtencion de ultra-alto vacio como etapa previa a la
deposicion (10-8 mbar). El sistema de bombeo constaba de una primera etapa de
bombeo con rotatoria y una etapa secundaria de bombeo con difusora. Durante el
deposito, el gas de descarga era Ar, a una presién controlada alrededor de 2x10-2
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mbar. La potencia de deposicion era, en todos los casos, de 40 W. La distancia
entre el blanco y el sustrato era de 37 mm. En estas condiciones, el rendimiento
de pulverizacién era de aproximadamente 1.1 A/s. Dadas las dimensiones de la
camara de deposito, la homogeneidad de las peliculas se aseguraba mediante un
sistema de traslacion y rotacion simultanea del portasustratos.

Se utilizo un blanco compuesto, formado por una limina de hierro a la que se
unian, mediante soldadura, laminas de Tb de elevada pureza. La composicion de
la pelicula depositada, se controlaba ajustando el 4rea y la posicion de las laminas
de Tb sobre el Fe. La influencia de la posicion de las laminas de Tb sobre la
composicion final de la pelicula, viene determinada por el diferente rendimiento
de pulverizacion a lo largo de la superficie del blanco. Como se describe en el
capitulo de Técnicas Experimentales, el campo magnético inhomogéneo del
sistema magnetron impone la inhomogeneidad de rendimiento. La composicion
de las peliculas se determiné mediante la técnica de Fluorescencia de Rayos X.
Como sustratos s¢ han utilizado materiales plasticos, tales como Kapton® y
PET® en forma de pelicula de 40 um de espesor. La eleccion del sustrato se ha
realizado atendiendo a dos factores fundamentales: sus propiedades mecanicas
(plastico de bajo modulo de Young) que permite una posterior caracterizacion
magnetoelastica, y su resistencia a los tratamientos térmicos, a fin de que no sufra
alteracion apreciable durante el propio proceso de pulverizacion, y durante los
posteriores tratamientos térmicos.

El espesor de las peliculas ha sido medido mediante un palpador Talysurf 6. Para
ello, ademis de sobre el sustrato plastico, se ha pulverizado sobre trozos de oblea
de silicio. Estos eran de forma alargada, con una banda central oscurecida a la
pulverizaciéon mediante un recubrimiento metalico; asi, se conseguia una pelicula
discontinua con un hueco central de algunos milimetros de anchura. El perfil de
este hueco, medido mediante el palpador, proporciona una medida del espesor de
la pelicula. La figura 3.2 es una reproduccion de uno de los registros obtenidos
en la medida de espesor de una de las peliculas.
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Figura 3.2. Registro obtenido de la medida de espesor de una pelicula
de TbFe. Cada una de las divisiones equivale a 0.2 um, con lo que el
espesor total de la pelicula es de aproximadamente 0.6 um,
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Las muestras de las diferentes composiciones que forman parte de esta serie,
fueron sometidas a un proceso de recocido a una temperatura de 175°C durante
30 minutos, en una cdmara de vacio a una presion de 10°© mbar. Esta
temperatura era lo suficientemente baja para no modificar las propiedades del
sustrato plastico, ni para producir cristalizaciones en la pelicula (como se
comprobd mediante difraccion de rayos X). La temperatura de cristalizacion de
una aleaciéon amorfa de composicion TbygFeg, se situa en 320° C.

Segunda serie

El rango composicional de esta serie se extiende para x desde 0.1 hasta 0.5. Las
muestras se depositaron a temperatura ambiente mediante un sistema de
pulverizacion catodica magnetron de radiofrecuencia. El sistema permitia la
obtencién de un vacio previo de aproximadamente 10-7 mbar. Para ello se utiliza
una primera etapa de bombeo con rotatoria y una secundaria con turbomolecular.
Como atmosfera de depdsito se ha utilizado argon de calidad N-55, a una presion
constante de 5x10-3 mbar. Durante el depésito se bombeaba continuamente con
rotatoria y turbomolecular. La potencia incidente durante el depésito se mantenia
en 300 W, y la potencia reflejada se mantenia, por medio de la red de impedancia,
en un valor pricticamente nulo. La distancia entre electrodos era de 100 mm.

Figura 3.3. Micrografia electrénica del canto de un trozo de oblea de
Si sobre el que se ha depositado una pelicula de TbFe. La escala
indica que el espesor aproximado de la peliculaes de 1 pm,

Para esta serie también se utilizo6 un blanco compuesto. En este caso, se utilizo un
blanco comercial de Fe (marca CERAC), de forma circular, de 100 mm de
diametro y 7 mm de espesor. Sobre este blanco de Fe, se adosaron laminas de Tb
de 0.1 mm de espesor, mediante una resina epoxi conductora de plata. La
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superficie del blanco recubierta de Tb, y la disposicion de las laminas,
determinaban la composicion final de la pelicula (la cual, también se ha
determinado mediante Fluorescencia de rayos X).

Como sustratos se han utilizado PET y obleas monocristalinas de silicio. Las
peliculas depositadas sobre Si, s¢ han empleado fundamentalmente para la
estimacion de los espesores. En este caso, dicha estimacion se ha llevado a cabo
mediante microscopia electronica de barrido sobre el canto de la pelicula (fig
3.3).

3.2 Caracterizacion estructural
3.2.1 Difraccién de rayos X

Se ha hecho uso de la difraccion de rayos X con el fin de confirmar la estructura
amorfa de las peliculas depositadas. Como consecuencia de la propia estructura
del material, ésta es practicamente toda la informacién que podemos obtener a
través de esta técnica de analisis. También se ha realizado difraccion de rayos X
en las muestras sometidas a tratamientos térmicos. Dicho anélisis pone de
manifiesto que los tratamientos aplicados no son lo suficientemente energéticos
como para producir la cristalizacion de las peliculas.

Intensidad (u. a.)

L L EELE L L DA L L
10 20 30 40 50 60 70 80 90100
26 (grados)

Figura 3.4. Difractograma de rayos X de una pelicula de TbFe
depositada sobre Kapton. La ausencia de picos nitidos de difraccion
indica la estructura amorfa de la pelicula.

47



Capitulo 3. Peliculas delgadas amorfas de Tb Fe,y, . .

Los analisis se han llevado a cabo en la configuracion 6/26, entre angulos de 10 y
100 grados. En la figura 3.4 se presenta el diagrama de difraccién de una pelicula
de composicion Tb,,Fe;q depositada sobre Kapton. Las muestras de las demas
composiciones, presentan diagramas similares.

3.2.2 EXAFS

Como ya qued6 apuntado en la introduccion de este capitulo, numerosos autores
seiialan hacia la amisotropia en la orientacion de los enlaces, como origen de la
anisotropia magnética perpendicular, en estas peliculas amorfas. A ésto es a lo
que se llama Anisotropia debida a Ordenacion de Pares (AOP). El EXAFS, como
técnica de caracterizacion estructural capaz de indagar en la naturaleza del
entorno atomico de un determinado tipo de atomo en un material, se ha utilizado
ampliamente en el estudio de peliculas delgadas con anisotropia perpendicular [7,
8y9]

En los experimentos que aqui se describen, lo que se trata de establecer es la
posible existencia de diferencias en las esferas de coordinacion de los primeros
vecinos de los atomos constituyentes de la pelicula, cuando se analiza en
direcciones contenidas en el plano de la muestra y en la direccion perpendicular.
A partir de estos resultados, se intenta correlacionar la naturaleza del entorno
atémico con las propiedades magnéticas.

Hacia el detector

Radiacion X
plano-polarizada

b)

Pelicula delgada

Figura 3.5. Esquema de algunas de las geometrias utilizadas en la
obtencion de los espectros EXAFS, tanto en la direccidn
perpendicular {(a) como a lo largo del plano de la pelicula (b).
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Se han llevado a cabo experimentos de EXAFS en el borde K del hierro y en el
borde Ly del terbio, para muestras Tb,Fe;q;,, en un amplio rango de
composiciones (10<x<55). Los experimentos han sido realizados por el Dr.
Carlos Prieto en la estacién experimental de la linea XAS-3 del anillo de
almacenamiento DCI (Laboratoire pour ['Utilization du Rayonnement
Electromagnétique, Orsay, France). Los datos fueron recogidos a temperatura
ambiente, utilizando dos métodos: transmision, para tomar el espectro en el
plano, y la técnica de la deteccion del rendimiento electronico total, para medir
ambos, el espectro fuera de plano, y una vez mas, el espectro en el plano. De esta
forma era posible comparar la seiia]l EXAFS perteneciente a la totalidad de la
muestra (transmision), con aquella procedente de la zona mas cercana a la
superficie (rendimiento electronico total). La figura 3.5 muestra una
representacion esquematica de las diferentes geometrias de medida que se han
utilizado.

En la figura 3.6 se muestra un espectro EXAFS tipico, correspondiente al borde
K del Fe de una muestra de composicion ThygFes,. Se representan las curvas
tanto para polarizacion eléctrica en el plano de la pelicula, como fuera de plano.

en el plano

fuera del plano
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Figura 3.6. Sefial EXAFS normalidada para la pelicula de
composicion ThygFe,.
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A la vista de esta figura, es patente la existencia de una anisotropia en la
distribucion atomica entre las direcciones "en el plano" de la pelicula y la
direccion perpendicular

La figura 3.7 representa, en unidades arbitrarias, la magnitud de las
transformadas de Fourier con peso 43 de las sefiales EXAFS, para las peliculas de
composicion TbygFeg; v TboFeq;. Para el caso de las muestras con alto contenido
en Fe (para composiciones Tb,Fe gy, con x entre 30 y 40), la amplitud del
maximo de la transformada de Fourier de Ia sefial EXAFS, es un 30 % mayor
cuando la polarizacion es fuera del plano, que para el espectro en el plano. Sin
embargo, en las muestras con bajo contenido en Tb, la magnitud de la
transformada correspondiente al espectro en el plano, es ligeramente mayor
(alrededor del 5%).

en el plano

——  fuera de plano

Transformada de Fourier (u. a.)

1 2 3 4 5 6 7
Distancia (A)

Figura 3.7. Transformada de Fourier con peso 4% de los espectros
EXAFS con polarizacién en el plano y perpendicular a las peliculas
de composicion TbygFes; y ThoFey,.

En la figura 3.8 se representa la diferencia de amplitud entre los maximos
principales de la transformada de Fourier en el plano y perpendicular, en funcién
del contenido en Tb. Se observa como la maxima anisotropia entre ambas
direcciones aparece para muestras con un contenido en terbio alrededor del 40
%.
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% Tb

Figura 3.8. Diferencia de amplitudes entre los maximos de la
transformada de Fourier de la sefial EXAFS en el plano y
perpendicular.

Los datos del primer maximo de la transformada de Fourier han sido analizados
mediante métodos de ajuste estandarizados, haciendo uso de fases teéricas y
funciones de amplitud calculadas mediante codigos FEFF [10]. La informacion
contenida en el maximo de la transformada de Fourier centrado en 2 A, se ha
utilizado para estudiar las primeras esferas de coordinacion. Se han considerado
tres contribuciones: dos de ellas correspondientes a enlaces Fe-Fe, y una tercera a
enlaces Fe-Tb. Los resultados de los mejores ajustes se presentan en la tabla 3.1
para dos muestras representativas, una con alto y otra con bajo contenido en Th.
En el espectro "fuera de plano"” de la muestra con alto contenido en Tb, no se
detecta en la transformada ninguna contribucion procedente de pares Fe-Tb. En
la tabla se representa la longitud de enlace que corresponde a cada una de las
esferas de coordinacion, el nimero de coordinacién y el factor de Debye-Weller.

Longitudes de enlaces Fe-Fe de estos valores aparecen en la literatura, por
gjemplo en superredes de Fe/Ru [11], en las que el hierro presenta estructura
hexagonal. Los factores de Debye-Waller son similares a los del Fe-bec. Diversos
datos sobre distancias medias entre primeros vecinos en aleaciones amorfas de
TR-MT, obtenidos mediante técnicas diversas se resumen en la referencia [12].
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Tabla 3.1. Parametros de EXAFS calculados para los espectros
tomados con la polarizacion de los rayos X paralela y perpendicular
al plano de la muestra. La distancia, el factor de Debye-Waller y el
numero de coordinacion se representan, respectivamente por d, s y V.

Muestra Geometria | Par d (A) s (A-2) N
Fe-Fe 2.37 0.045 3.78
en-el-plano | Fe-Fe 2.53 0.045 3.54
ThaoFeg Fe-Tb 2.86 0.045 0.34
fuera-de- |Fe-Fe 2.428 0.045 6.2
plano Fe-Fe 2.622 0.045 1.6
Fe-Fe 2.364 0.05 3.85
en-el-plano | Fe-Fe 2.527 0.05 3.61
Tb,,Feqq Fe-Tb 2.863 0.05 0.33
fuera-de- |Fe-Fe 2.364 0.05 3.85
plano Fe-Fe 2.527 0.05 3.61
Fe-Tb 2.863 0.05 0.33

Las conclusiones fundamentales que se desprenden del analisis de los espectros
de EXAFS se resumen en:

- Aparece clara diferencia entre los espectros EXAFS medidos con la
polarizacion eléctrica contenida en ¢l plano de la pelicula, y aquellos en
los que la polarizacion es perpendicular a la misma. Esto se traduce en
una diferencia entre el tipo de enlace en direcciones contentdas en el plano
de la pelicula, y en direcciones perpendiculares. Esta anisotropia de
enlaces se hace mas evidente en las aleaciones con alto contenido en
hierro.

- El ajuste de los espectros experimentales indica, para las muestras ricas en
Tb, una mayor densidad de enlaces del tipo Fe-Tb en la direccion
perpendicular, que en direcciones contenidas en el plano de la pelicula. En
las muestras con bajo contenido en Tb, los ajustes no muestran una clara
anisotropia en la distribucion de enlaces. Sin embargo, la diferencia de
amplitudes del maximo principal de las transformadas de Fourier "en el
plano” y "perpendicular”, adopta signo contrario en muestras dentro de
uno y otro rango composicional.

3.3 Caracterizacion magnética
3.3.1 Ciclo de histéresis
Se ha realizado el ciclo de histéresis a temperatura ambiente ¢n todo el rango de

composiciones depositado; de éstos se han obtenido los parametros magnéticos
mas representativos, principalmente imanacion de saturaciéon y campo coercitivo,
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tanto antes como despu€s del tratamiento térmico. Dicha caracterizacion, se ha
llevado a cabo mediante un Magnetometro de Muestra Vibrante, cuyo
funcionamiento y principales caracteristicas fueron descritas en el capitulo de
Técnicas Experimentales.

Los ciclos de histéresis se han realizado en dos geometrias, en las que siempre se
mide la imanacién de la muestra en la direccion del campo aplicado:

- Longitudinal: Se aplica el campo magnético en el plano de la pelicula.
- Perpendicular: El campo es perpendicular al plano de la pelicula.

De los ciclos en estas dos configuraciones, se pone de manifiesto una de las
propiedades mais relevantes de estas aleaciones: para cierto rango de
composiciones, presentan una acusada anisotropia magnética perpendicular al
plano de la pelicula.

3000 -
2000 - H“""’“’""g
| Pelicula <55
-~ 1000
O ]
g
> 0
B .
< -1000
22000 - T, Fo.
i Temperatura ambiente
-3000 - R e

-5000 -2500 0 2500 5000
Hlntemo(oe)

Figura 3.9; Ciclos de histéresis longitudinal y perpendicular de la
muestra Tby,Fes; a temperatura ambiente. Aunque el eje de abcisas
de la figura se corte en +5 kOe, el campo magnético aplicado maximo
es de 25 kQe,

En la figura 3.9 se presentan los ciclos de histéresis para la muestra de
composicion Tbjy;Feg;, medidos a temperatura ambiente, en las direcciones
longitudinal y perpendicular al plano de la pelicula. Se observa como el ciclo en la
direccion perpendicular corresponde a la aplicacion de campo magnético en la
direccion de un ¢je facil de anisotropia, mientras que cuando se aplica el campo
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en el plano de la pelicula, el ciclo obtenido corresponderia a la aplicacion del
campo en direccion perpendicular a dicho ¢je. En ¢l ¢je de abceisas de la figura, se
representa el campo magnético interno. La geometria de las muestras en forma
de pelicula delgada, implica un factor desimanador muy elevado en la direccion
perpendicular. Las dimensiones tipicas de las peliculas medidas eran de 1 um de
espesor y algunos milimetros de las dos dimensiones que definen el plano. Con
estas dimensiones, el factor desimanador en la direccion perpendicular, se puede
considerar como igual a la unidad, y nulo en el plano de la pelicula.

Imanacion de saturacion

En la figura 3.10 se representa la imanacién de saturacion de las peliculas
delgadas de TbFe en funcion de la composicion, para mediciones realizadas a
temperatura ambiente. La caracteristica mas destacada que nos muestra este
grafico, es que la imanacion tiende a anularse para una composicion alrededor del
25 % de Th.
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0 - Después del recocido
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Figura 3.10: Dependencia de la imanacion de saturacion con la
composicion en peliculas delgadas amorfas de Tb,Fen.. 3
temperatura ambiente, antes y después del tratamiento térmico.

Es bien sabido que la imanacion de saturacion de las aleaciones de tierra rara-
metal de transicion (TR-MT), estd fundamentalmente determinada por la fuerte
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interaccion de canje entre las dos especies. Esto se manifiesta en un alineamiento
de los momentos magnéticos de la TR y el MT. Para las tierras raras ligeras, el
alineamiento con el momento de! metal de transicion es paralelo, mientras que es
antiparalelo para las TR pesadas [13, 14]. En el caso de las aleaciones de TbFe, el
orden magnético es ferrimagnético: alrededor de la composicion antes
mencionada de 25% de Tb hay, para esta temperatura una compensacion entre el
momento del Fe y el del Tb. Diversos autores mencionan comportamientos
similares en este tipo de aleaciones [14, 15, 16]. Segun la composicion en Tb va
creciendo por encima del 50%, la imanacion de saturacién disminuye. Para un
porcentaje de Tb alrededor del 60 %, la temperatura de Curie de la aleacion esta
por debajo de la ambiente, y la imanacion de saturacion se anula.

En la figura 3.10 también se representa el efecto del tratamiento térmico sobre la
imanacion de saturacion. A pesar de que la tendencia general no varia después del
tratamiento (el punto de compensacion aparece alrededor de la misma
composicion), los valores de saturacion son mas altos que en el caso de las
muestras antes del tratamiento. Este hecho puede considerarse como una
tendencia general al margen de la dispersion de valores debida al error
experimental, que proviene, en su mayor medida de la dificultad de evaluar de
manera precisa el volumen exacto de la muestra que se mide, pero minimizado
por la sistematica repeticion de las medidas.

Estudios anteriores de la saturacion con la composicion para muestras cristalinas,
arrojan valores definitivamente superiores de imanacién que en el caso de las
muestras amorfas, superiores incluso a los valores presentados en esta memoria
para las muestras tratadas térmicamente. Este hecho se atribuye a la presencia de
un acoplamiento magnético mas fuerte en los compuestos ordenados (cristalinos),
lo cual se refleja en un aumento de las correspondientes temperaturas de Curie
[17]. En nuestro caso, este posible aumento de la temperatura de Curie, vy en
consecuencia de la imanacion de saturacion a temperatura ambiente, no se podria
achacar a un efecto de la cristalizacion, como demuestra el estudio estructural.
Sin embargo tanto las medidas estructurales ya indicadas, como las medidas
magnetoelasticas que se expondrin a continuacion, parecen indicar que el
tratamiente térmico, aun sin ser lo suficientemente energético como para
producir cristalizaciones en las muestras, si que es capaz de inducir
Teorganizaciones atomicas apreciables. Esto puede dar origen a un cierto
aumento de la temperatura de Curie como consecuencia del tratamiento térmico,
y por lo tanto, a un aumento de la imanacion de saturacion a temperatura
ambiente.

Campo coercitivo

En la figura 3.11 se representa el campo coercitivo de las peliculas en funcion de
su composicion porcentual en Tb. Estos valores se han obtenido a partir de los
ciclos de histéresis medidos en la direccién perpendicular, a temperatura
ambiente. Se representan los valores tanto antes como después del recocido. Las
lineas de puntos destacan la tendencia que se observa en la evolucion de esta
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magnitud. Tanto la evolucion general de H,, como los valores numéricos
obtenidos, coinciden con los apuntados en la referencia [18]. Es de destacar que,
al igual que ocurre en otras magnitudes magnéticas y magnetoelasticas que aqui
se presentan, el campo coercitivo en las proximidades del punto de
compensacion, adquiere valores anormalmente inferiores a la tendencia general.
La principal razén de ésto podria ser la cercania a la temperatura ambiente de la
temperatura de Curie de estas composiciones cercanas a la compensacion.
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Figura 3.11: Dependencia del campo coercitivo en la direccion
perpendicular con la composicidn en peliculas delgadas amorfas de
Tb,Fe o @ temperatura ambiente, antes y después del tratamiento
térmico.

La dependencia con la composicion de la coercitividad, obtenida a partir de los
ciclos de histéresis medidos con el campo paralelo al plano, se muestra en la
figura 3.12.
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Figura 3.12: Dependencia del campo coercitivo en el plano de la
pelicula con la composicion.

Los valores obtenidos son un orden de magnitud inferiores a los correspondientes
en la direccion perpendicular. Este resultado se corresponde con la presencia de
la anisotropia perpendicular al plano de la pelicula: el modelo mas sencillo que se
podria aplicar para dar cuenta del proceso de imanacion de estas peliculas es el de
un momento magnético m (equivalente a M, del material masivo) con un eje de
anisotropia uniaxica X.

K

9

Figura 3.13 Eje de anisotropia uniaxica y ciclos de histéresis.
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Dentro del esquema de la figura 3.13a, la energia total £ del sistema (energia de
anisotropia mas energia Zeeman) viene dado por:

E = Ksin2 8- 1, M Hcos ¢~ 9) (3.1)

De 1a minimizacion de £ frente a &, se obtiene la forma de los ciclos de histéresis.
El analisis de los casos en que el campo es paralelo y perpendicular al eje de
anisotropia se analizan de manera inmediata:
- Campo aplicado a lo largo del eje de anisotropia, ¢=0 (fig 3.13b). El ciclo
de histéresis es perfectamente cuadrado. El campo coercitivo es:

H =22 3.2)

- Campo aplicado a lo largo del eje de anisotropia, ¢==/2 (fig 3.13c). El
ciclo es anhisterético. El calculo de la pendiente se describe en el capitulo
de Técnicas Experimentales.

La expresion 3.2 describe la tendencia asintotica del campo coercitivo
perpendicular que se muestra en la figura 3.2. La imanaciéon de las peliculas
tiende a cero alrededor de la composicion de compensacion. Como la imanacion
esta en el denominador de 3.#, el campo coercitivo en funcion del porcentaje de
Tb es una funcién picuda alrededor de la composicién de compensacion. La
anisotropia no decrece tan uniformemente como la imanacion alrededor de la
compensacion (incluso toma sus valores mas altos en composiciones cercanas),
pero se anula para la composicion de compensacion.

3.4 Caracterizacion magnetoelastica

3.4.1 Susceptibilidad inicial

La caracterizacidn magnetoelastica de estas aleaciones amorfas de TbFe se ha
realizado, fundamentalmente, a través del estudio de la variacion de la
susceptibilidad inicial con la tension., Mediante este tipo de medida, es posible
obtener el valor de la magnetostriccion de saturacion del material y de su
anisotropia magnética.

En las técnicas de medida directa de la magnetostriccion, lo que se mide es el
cambio de dimension del material al variar su estado de imanacion. En peliculas
delgadas, esta medida se realiza normalmente mediante meétodos opticos (en la
mayoria de los casos se mide, con técnicas interferométricas, la deflexion del
conjunto formado por pelicula y sustrato), o mediante métodos capacitivos
(midiendo, por ejemplo, la variacién con el campo aplicado de la capacidad de un
condensador, una de cuyas armaduras ¢sta constituida por la propia pelicula). En
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la referencia [19] se puede encontrar una revision de distintos métodos de
medidas magnetoelasticas en peliculas delgadas.

En el caso de la medida de la variacion de la susceptibilidad con la tension, se
esta haciendo uso, en ultima instancia, de la definicion de magnetostriccion a
través del coeficiente de acoplamiento magnetoelastico. Siguiendo las
definiciones de la referencia {20], la constante de acoplamiento magnetoelastico
local en una posicion atomica i, B(7), se define como:

dK(i)

B)= de

(3.3)

donde K(i) es la anisotropia magnética local, y ¢ la deformacién. Esta
deformacion se determina a través de la minimizacion de la energia
magnetoelastica para un estado determinado de imanacién. La magnetostriccion
de saturacion, A, se obtiene finalmente de la diferencia de deformaciones entre ¢l
estado de imanacion del material a lo largo de la direccion de medida y el estado
de imanacion en direccion perpendicular. Asi, se obtiene la relacion de
proporcionalidad entre el factor de acoplamiento magnetoelastico y la constante
de magnetostriccion de saturacion:

(B())
=" (3.4)

donde G es el modulo elastico de cizalladura, y los paréntesis triangulares indican
¢l promedio macroscopico de la magnitud.

En definitiva, a través de estas definiciones, junto con la ley de Hooke, la
magnetostriccién de saturacion se relaciona con la variacion de la anisotropia
magnética con la tension, que es lo que realmente se mide mediante este método.
Las peliculas amorfas de TbFe han sido crecidas sobre sustratos plasticos, con el
fin de introducir deformaciones con facilidad, mediante la aplicacion de tension
sobre el conjunto pelicula-sustrato.

En la figura 3.14, se representa esquemdticamente el método de medida de la
variacion de la susceptibilidad inicial con la tension. Las muestras, en general,
presentan una acusada anisotropia perpendicular. Al poseer, ademas,
magnetostriccidn positiva, cuando se aplica una tension en el plano de la pelicula
aumenta la susceptibilidad en la direccion de aplicacion de la tension.

En las medidas realizadas, se ha aplicado, a través de un solenoide, un campo
alterno de frecuencia 10 kHz. La amplitud del campo era de aproximadamente
400 Amrl, la cual fue seleccionada para que la excitacion del material en el plano
de la pelicula, se encontrara siempre en la zona lineal. La medida del voltaje en el
bobinado secundario se realiza mediante una técnica de deteccion en fase, a
través de un amplificador "lock-in".
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fmanacién (Anisotropia Perpendicular)

Tensién G

Campo magnético H

!

Fuente de potencia AC

_ Referencia
lAmpl{ﬁcadorLock-in P

Figura 3.14; Esquema del dispositivo experimental empleado para
medir la anisotropia y la magnetostriccion.

A la vista de los ciclos de histéresis que presentan estas muestras, es facil apreciar
su relativamente alta dureza magnética, mas si cabe, debido a la presencia de la
anisotropia perpendicular cuando se tratan de imanar en el plano. Los valores de
la susceptibilidad inicial son pequeiios, y por lo tanto, con el fin de obtener una
sefial apreciable es necesaria una cuidadosa compensacion del secundario de
medida. La pequefia imanacion de la muestra, y la escasa seccion transversal de
las peliculas, también contribuyen a que el voltaje medido sea pequefio. El
bobinado de medida se construydé con 1000 vueltas. El sistema compensador se
construyd de la manera signiente: se utilizo un bobinado primario similar al que
aplicaba el campo sobre la muestra, y en seric con éste; en su interior, un
bobinado compensador en serie con el de medida que recogia ¢l flujo magnético
en sentido contrario.

En el sistema experimental utilizado, la sefial del sistema de secundarios, sin
muestra en el secundario de medida, no era superior a 3 0 4 pV. Los valores
tipicos de voltaje durante las medidas eran de alrededor de 20 uV, y las
variaciones observadas, oscilaban entre 5 y 10 nV, valores suficientes como para
obtener resultados con la adecuada precision.

Los bobinados y el dispositivo de aplicacion de la tension en los que se situaban
las peliculas delgadas, se disefiaron y construyeron poniendo especial cuidado en
evitar movimientos de la muestra, y del propio sistema, durante la aplicacion de
las tensiones. Antes de cada medida se calibraba el comportamiento del sistema al
aplicar la tensiéon. Para ello se realizaba la medicion utilizando, en lugar de la
muestra, un trozo de sustrato plastico de las mismas dimensiones que la muestra
a medir.

Para la aplicacion de la tension se utilizo un sistema de garras y pesas. La tension
se aplica sobre el conjunto pelicula-sustrato. A pesar de la diferencia en las
propiedades mecanicas (modulo de Young) entre el sustrato plastico y la pelicula
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mecanica, la diferencia de espesores entre uno y otra (40 pm de sustrato por 1
um de pelicula), hace que sea necesario introducir una correccion, a fin de
evaluar la tension mecanica efectiva que soporta la pelicula.

A través de sencillas consideraciones mecanicas es posible establecer un factor
corrector para la tension que se aplica sobre la pelicula o, en funcion de la masa
del sistema de pesas, m, los modulos de Young de la pelicula y el sustrato, £y
E., el espesor de la pelicula y el sustrato, 4y £, y la anchura de la muestra, b. Asi,
considerando el conjunto pelicula-sustrato como una asociacion "en paralelo”,
tenemos que [21]:

mg

donde g es la aceleracion debida a la gravedad. En la figura 3.15 se representa el
conjunto pelicula-sustrato, y se indican las dimensiones usadas en la expresion
3.5.

sustrato pelicula

!
1

—-&————ts———)-ltf |-(

Figura 3.15: Representacién esquemitica del conjunto pelicula-
sustrato

En el capitulo de Técnicas Experimentales se describe la manera en que se
obtiene la anisotropia magnética y la constante de magnetostriccién de
saturacion, a partir de la variacion de la susceptibilidad inicial con la tension. Esta
relacion es valida para muestras con magnetostriccién isotropica anisotropia
uniforme y perfecto alineamiento de los ejes ficiles. Estas peliculas delgadas de
TbFe presentan una acusada anisotropia a lo largo de la direccion perpendicular,
pero, dada su estructura amorfa, es muy probable que exista una cierta dispersion
en la direccion de los ejes faciles locales alrededor de dicho ¢je. En el Apéndice I
se analiza la manera en que esta desviacion de las premisas ideales influye en la
medida final.
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3.4.2. Anisotropia magnética

Como ha sido mencionado con anterioridad, una de las particularidades de este
tipo de aleaciones de Tierra Rara y Metal de Transicion, es la presencia de una
acusada anisotropia perpendicular al plano de la pelicula. Este efecto se pone de
manifiesto en los ciclos de histéresis presentados en la figura 3.9.

A través de las mediciones de la evolucion de la susceptibilidad inicial con la
tension aplicada, se ha obtenido la dependencia de la anisotropia magnética con la
composicion de las peliculas de TbFe. La figura 3.16, muestra la anisotropia
frente a la composicion, tanto antes como después del tratamiento térmico.

La anisotropia magnética perpendicular en este tipo de peliculas ha sido
ampliamente estudiada en los Ultimos afios (ver [16] y sus referencias). En
general, se han utilizado numerosos métodos de produccion de las muestras y de
medida de la anisotropia. Los valores presentados en la figura son del mismo
orden que los obtenidos por otros métodos, como por ejemplo, medidas de
torque [7, 8, 9, 16].

& Antes del recocido
O - Después del recocido
250
7 =
200 - ®
~~
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‘i | e
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N2 1 © 7
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0 i B e e e
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Figura 3.16: Anisotropia magnética antes y despuss del recocido.
Como apuntan otros autores [7], la anisotropia perpendicular aumenta con el

contenido en terbio, y se obtienen los valores mis altos para proporciones de Tb
por encima del 30%. A la vista de los resultados de la figura 3.16, después de
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aplicar ¢l tratamiento térmico se observa una importante disminucion en el valor
de la anisotropia perpendicular. A pesar de la dispersion de valores
representados, se distinguen con claridad dos rangos de composicion:

- Bajo contenido en Th (hasta 30 % aprox.): El tratamiento térmico elimina
cast por completo la anisotropia perpendicular.

- Alto contenido en Tb (desde 30 %): El tratamiento térmico rebaja la
anisotropia, pero ésta se mantiene con un valor elevado.

Hay que hacer notar que, como se apunto al hablar de los ciclos de histéresis, la
temperatura de Curie de estas aleaciones presenta una fuerte dependencia con la
composicion. Por lo tanto, los valores de anisotropia obtenidos a temperatura
constante, sOlo proporcionan una medida aproximada de la dependencia
composicional.

3.4.3 Magnetostriccion

En la figura 3.17 se presenta la dependencia con la composwlon de la
magnetostriccion de saturacion, para las peliculas de Tb,Fe g
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Figura 3.17. Dependencia con la composicion de la magnetostriccion
de saturacion, Se representan los valores antes y después del recocido.
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Se representan los valores tanto antes como después del tratamiento térmico.
Estas medidas se han obtenido a partir de la dependencia con la tension aplicada,
de la susceptibilidad inicial de las peliculas. El método de medida se describe en
apartados anteriores. En todo el rango de composiciones se encuentra que el
valor de la anisotropia perpendicular disminuye con la tension aplicada, lo que
indica que la magnetostriccion de estas peliculas es positiva en todo el rango de
composiciones estudiado.

En primer lugar, se puede hacer notar que la magnetostriccion de saturacion de
estas peliculas antes del tratamiento térmico, siguen una evolucion similar
(aunque con valores inferiores) que la de los correspondientes compuestos
policristalinos. En la figura 3.18 se muestra la comparacién entre los valores
antes del tratamiento térmico en estas peliculas y los valores que aparecen en la
literatura para muestras policristalinas de composicion Tb,Fe|;, TheFe,;, ToFe; y
TbFe, [1]. En la grifica, 1a tendencia de la magnetostriccion con la composicion
en los compuestos policristalinos se sefiala con una linea punteada. El valor
maximo de magnetostriccién tanto en este caso como en las peliculas amorfas, se
obtiene para la composicién TbFe,.

| Policristal

¢ - Pelicula amorfa

TbFes o
10 - e
] TbFe, S
’ TbsFezsq_,-v" e o
w : ‘
< &
< TbaFe 17/1 =]
< v
1 Tratamiento térmico
7 .
=]
T~ T T T T T I T T

10 15 20 25 30 35 40 45
% Tb

Figura 3.18. Comparacidn entre la magnetostriccién de saturacion de
las peliculas amorfas de TbFe y la de muestras policristalinas de
similar composicion (Clark).
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Otro factor destacable de los valores presentados en la figura 3.18, es la
importante disminucién de la magnetostriccién producida por el tratamiento
térmico. Tambien se encuentran en la literatura disminuciones en el valor de la
constante de magnetostriccion superiores a un orden de magnitud, cuando se
somete al compuesto a un tratamiento térmico. En la figura 3.18 también se
muestra el efecto de un tratamiento térmico en una muestra policristalina de
Tb,Fe ;. En este caso, el tratamiento se realizo a 1000°C, a diferencia de las
peliculas amorfas, que se trataron a 175°C. Sin embargo, este ejemplo puede
resultar ilustrativo para mostrar que se pueden producir relajaciones de la
magnetostriccion superiores a un orden de magnitud en estas peliculas delgadas.
En trabajos anteriores sobre peliculas amorfas de TbFe, se presentan valores
inferiores a los obtenidos con el método de la dependencia de la susceptibilidad
inicial con la tension [12, 15]. En general, todas estas medidas se realizan
mediante métodos directos (Opticos, capacitivos, etc.). La elevada dureza
magnética de estos compuestos, hace que en general no se alcance la saturaciéon
en este tipo de dispositivos de medida [18], por lo que se suelen subestimar los
valores de magnetostriccion de saturacion; esto podria explicar este hecho.

Al igual que en el caso de la anisotropia magnética, si se atiende al comporta-
miento de la magnetostriccion con el tratamiento térmico, se distinguen dos
intervalos composicionales:

- Bajo contenido en Th (hasta 30 % aprox.)
- Alto contenido en Th (desde 30 %.)

Para las aleaciones con alto contenido en Tb, la relajacion que produce el
tratamiento es mucho menor que para las muestras con bajo contenido.

Este comportamiento de la anisotropia y de la magnetostriccion frente a la
relajacion producida por el tratamiento térmico, parece indicar que el origen de la
anisitropia es distinto en estas dos regiones composicionales. Esto se traduciria,
en cuanto a la estructura microscdopica, en que el origen de la asfericidad del
entorno de los atomos de Tb es distinto dependiendo del rango de composicion.
Cuando el contenido en Tb es bajo, la anisotropia se relaja con facilidad y casi
por completo. En el segundo caso, aunque la anisotropia y la magnetostriccion
también sufren una fuerte relajacion, conservan valores que estan dentro del
mismo orden de magnitud de las aleaciones sin relajar.

3.5 Modelo de cargas puntuales y modelo metalico.

Tal y como se apunta en la introduccion de este capitulo, desde el descubrimiento
de anisotropia perpendicular en peliculas delgadas amorfas de Tierra Rara-Metal
de Transicion, se han propuesto numerosos mecanismos fisicos para dar cuenta
de esta propiedad. De todos ellos, el mas aceptado en la actualidad es la
presencia, a pesar de su estructura amorfa, de un cierto ordenamiento local en la
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orientacion de los enlaces entre las distintas especies quimicas. Este
ordenamiento a corto alcance no se detecta mediante las técnicas tradicionales de
difraccion de rayos X. Sin embargo, los experimentos de absorcion (EXAFS) si
encuentran anisotropia entre los espectros medidos en el plano y en la direccion
perpendicular a la pelicula, lo que significa la existencia de diferente entormo de
enlaces en sendas direcciones alrededor del atomo sintonizado.

En este apartado se discute, a partir de los diferentes datos experimentales
presentados con anterioridad (fundamentalmente los estudios estructurales de
EXAFS, los magnéticos de anisotropia y magnetostriccion, y su relajacion con el
tratamiento térmico), los posibles origenes de la anisotropia en las peliculas
delgadas amorfas de TbFe, dentro del marco de los modelos de carga puntual y
metalico.

3.51 Anisotropia perpendicular

En el atomo de terbio, la densidad electronica correspondiente al orbital 4f tiene
forma de disco [22], y la naturaleza del acoplamiento spin-orbita hace que el
momento magnético sea perpendicular al plano de la orbita [1]. Asi, la
anisotropia perpendicular macroscopica de estas peliculas, debe ser el reflejo de
una disposicion preferencial de los atomos de Tb con su orbita 4f contenida en el
plano de la pelicula. Como se decribe en la introduccion de este capitulo, la
ligadura que fija la posicion del orbital electronico en una posicién determinada,
es la interaccion electrostatica por parte del entorno no esférico del atomo. Se
han propuesto dos modelos para describir como tiene lugar ésta interaccion: el
modelo idénico [20] o de carga puntual, y el modelo metalico [23]. Basicamente, y
sin entrar en sus formulaciones matematicas precisas, estos dos modelos de
anisotropia consisten en lo siguiente:

-Modelo ionico (aproximacion de carga puntual). El modelo de
anisotropia de un sole ion dentro de la aproximacion de carga puntual, se ha
utilizado en numerosas ocasiones para dar cuenta de la anisotropia perpendicular
y la magnetostriccion de peliculas delgadas amorfas de TR-MT [20, 24]. Como
se indicaba en la figura 3.1, el estado orbital de los iones magnéticos, juega un
papel importante a la hora de determinar la anisotropia magnética de un material.
En el modelo de un solo i6n, se estudia la influencia del campo cristalino inducido
por el entomo del dtomo magnético sobre su estado orbital. La aproximacion de
carga puntual toma como campo cristalino, el campo electrostatico producido
por los atomos vecinos mas proximos. El modelo considera que estos atomos han
perdido sus electrones de conduccion, y por lo tanto, se comportan como iones
positivos cuya carga se encuentra concentrada en un punto.

Tal y como se menciona con anterioridad, el orbital 4f del Tb es una distribucion
de carga negativa con forma de disco, y su momento magnético se situa de
manera perpendicular al plano de la oOrbita. Por lo tanto, la existencia de
anisotropia perpendicular en peliculas delgadas de TbFe supone que el orbital 4f
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ha de tener una posiciéon de minima energia cuando se situa paralelo al plano de la
pelicula. Para dar cuenta de esta situacidn de minima energia, una de las
situaciones que predice el modelo de cargas puntuales seria la presencia de mayor
numero de cargas positivas (o mas cercanas) alrededor de la posicion del Tb
situadas en el plano de la pelicula, que en la direccion perpendicular. La figura
3.19 muestra un esquema de la situacion arriba descrita. El orbital 4f en el plano
de la pelicula supone que su momento magnético se situa perpendicular a la
misma. La mayor densidad de itomos de hierro (que en este modelo se
comportan como cargas positivas pumstuales al ceder sus electrones de
conduccion) en direcciones a lo largo del plano de la pelicula, fija la Orbita y el
momento magnético en la posicion de la figura mediante interaccion
electrostatica.

Figura 3.19. Representacion esquematica de una distribuciéon de
cargas que daria cuenta de la anisotropia perpendicular en peliculas
de TbFe, dentro del modelo iénico.

-Modelo metdlico. Esta aproximacion se¢ fundamenta en el modelo de
cohesion en metales conocido como "atomo macroscopico de Miedema" [25].
Dentro de este modelo, una aleacién se considera como un conjunto de celdas
atomicas neutras unidas (celdas de Wigner-Seitz), las cuales conservan algunas
de las propiedades de los metales elementales: electronegatividad, volumen por
atomo, densidad de carga en el borde de la celda (representada por ny,), etc. Una
vez formada la aleacion, la discontinuidad de la densidad de carga en la frontera
de las celdas debe ser eliminada. Un posible proceso para ésto, que conduce a la
aparicion de una densidad de carga asférica en la celda, es la redistribucién de
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carga entre orbitales con el mismo valor de /, pero con diferentes numeros
cuanticos azimutales, m. Los valores de n,, para todos los elementos metalicos
se han calculado [25], y se asume que estan estrechamente relacionados con las
densidades electronicas en los bordes de las celdas de Wigner-Seitz de los
elementos constitutivos de una aleacion.

La figura 3.20 es una representacién esquemaitica de cdmo ¢l modelo metslico
puede dar lugar a una distribucion de carga asférica en torno a una determinada
posicién atomica.

Figura 3.20. Representacion esquemdtica del modelo metalico de
anisotropia.

El cuadrado central representa la celda unidad del un atomo alrededor del cual se
crea forma la distribucion de carga anisotropa. Cada uno de los otros recuadros
representan las celdas de Wigner-Seitz de los dtomos vecinos, que son de dos
tipos, designados por A y B respectivamente. Los atomos A y B acumulan
distmta densidad de carga negativa en la frontera de sus celdas. Esto se
representa con un distinta intensidad de gris en el borde de las celdas. La
continuidad de la densidad de carga entre celdas supone la aparicion de una
densidad anis6tropa en la frontera de la celda central.

Los valores de las densidades de carga n,, para elementos metalicos indican que
el hierro acumula mAs carga negativa en el borde de su celda unidad que el terbio
[25]. Asi, la distribucion de especies atémicas que daria cuenta de la presencia de
una anisotropia perpendicular en una pelicula delgada de TbFe, dentro del
modelo metalico, seria 1a que se representa en la figura 3.21.
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Direccion perpendicular

Orbital 4f del Th

Plano de la pelicula

Figura 3.21. Distribucion de especies atomicas que daria cuenta de la
anisotropia perpendicular en las peliculas de TbFe.

La presencia de una mayor densidad de carga negativa a lo largo de la direccion
perpendicular, hace que el orbital 4f del Tb quede fijado paralelo al plano de la
pelicula.

Como primera conclusion, se puede hacer notar como, a la hora de dar cuenta de
la anisotropia perpendicular en las peliculas amorfas de TbFe, los modelos
anteriores llegan a conclusiones contrarias:

- El modelo ionico predice mayor densidad de enlaces Tb-Fe a lo largo de
direcciones contenidas en el plano de la pelicula.

- El modelo metdlico predice mayor densidad de enlaces Th-Fe a lo largo
de la direccion perpendicular.

Aparte de la anisotropia perpendicular, otra propiedad importante de las peliculas
delgadas amorfas de TbFe, y que deben tener en cuenta los modelos antes
mencionados, es su comportamiento magnetoelastico. Tal y como muestran los
resultados representados en la figura 3.17, la magnetostriccién de estas muestras
es siempre positiva. Esto supone que, al aplicar una traccion a lo largo de una
direccion contenida en el plano de la pelicula, la anisotropia perpendicular
disminuye.
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3.5.2 Magnetostricciéon positiva

Se podria estimar, de una manera sencilla, el comportamiento de la anisotropia
perpendicular de estas peliculas frente a una tension de traccion, aplicada en el
plano, dentro de cada uno de los modelos descritos.

En la figura 3.22 se muestra de manera esquemaitica, como evolucionaria la
anisotropia perpendicular, frente una traccion o aplicada en el plano, dentro del
modelo i6nico.

Figura 3.22. Influencia de una traccion en el plano sobre la
anisotropia perpendicular, en el marco del modelo idnico. La
deformacion inducida por la traccién tiende a rebajar la intensidad de
la anisotropia.

Como se mostraba en la figura 3.19, este modelo explica la aparicion de
anisotropia perpendicular mediante una mayor densidad de pares Tb-Fe a lo largo
de direcciones en el plano. Cuando se aplica la traccion en el plano, las distancias
Tb-Fe aumentan en la direccion de la traccién, y disminuyen en la direccion
perpendicular al plano de la pelicula. De este modo, disminuye la interaccion
electrostatica por parte de los iones del hierro en el plano, sobre la orbita 4f del
Tb, y aumenta la atraccién por parte de los iones en la direccion perpendicular.
Como consecuencia de ésto, la posicion de equilibrio de la orbita 4f paralela al
plano de la pelicula se hace menos estable, y la anisotropia perpendicular se hace
menos intensa. La disminucion de la anisotropia perpendicular al aplicar una
traccion en el plano indica que e/ signo de la constante de magnetostriccion es
positivo.

Hay que hacer notar que, dentro del modelo i6nico, una alta densidad (o menor
longitud) de enlaces Tb-Tb en la direccion perpendicular, tambien daria cuenta de
la aparicion de Ia anisotropia perpendicular al plano: la repulsion electrostatica
entre los orbitales negativos del Tb, haria que su posicion de minima energia
fuera con todos ellos en planos paralelos (figura 3.23). Sin embargo una traccion
en el plano, supondria una mayor anisotropia perpendicular, y en consecuencia
magnetostriccion negativa.
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TQ

: Direccion perpendicular

Figura 3.22. Una mayor densidad de enlaces Tb-Tb en la direccion
perpendicular, también daria cuenta de la anisotropia perpendicular.
Sin embargo, el sigho de la magnetostriccion seria negativo.

La figura 3.23 muestra, de manera esquematica, el comportamiento de la
anisotropia perpendicular frente a una traccion en el plano, segin el modelo
metalico.

Figura 3.22. Influencia de una traccion en el plano sobre la
anisotropia perpendicular, en el marco del modelo metdlico. La
deformacién inducida por la traccion tiende a aumentar la intensidad
de 1a anisotropia.

Aqui, la presencia de la anisotropia se explica con una mayor densidad de enlaces
Tb-Fe en la direccion perpendicular. La tension de traccion, acerca la carga
negativa en la direccion perpendicular. Como consecuencia, aumenta la repulsion
electrostatica entre el orbital 4f y la carga negativa de las celdas de Fe. La
anisotropia perpendicular se hace mds intensa y el signo de la magnetostriccion
seria negativo.
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En general, la presencia de solo carga negativa alrededor del orbital 4f del Tb, no
puede dar cuenta, a través de mteraccion electrostatica, de la aparicion
simultanea de anisotropia perpendicular a la pelicula y magnetostriccion positiva
(figuras 3.33 y 3.23)

3.5.3 EXAFS y anisotropia.

Los experimentos de EXAFS muestran la presencia de anisotropia en la
orientacion de enlaces en las peliculas de TbFe, la cual evoluciona con el
contenido en Tb de manera paralela a la anisotropia perpendicular. La figura 3.23
muestra la evolucion con la composicion de la anisotropia magnética, y de la
diferencia entre los maximos de las transformadas de Fourier en el plano y en la
direccién perpendicular.
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~g---  Diferencia de
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ME 200 ., ,‘ '-.‘“
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Figura 3.24. Comparacién de la evolucion con el contenido en Tb de
l1a anisotropia magnética y la diferencia de alturas de los picos
principales de las transformadas de Fourier en el plano y en la
direccion perpendicular.
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Tal y como sucede para la anisotropia magnética y para la magnetostriccion, en la
evolucion de los espectros EXAFS del Fe también se pueden distinguir dos
regiones composicionales: por debajo y por encima del 30 % de contenido en Tb.

- En la region con dgjo contenido en Th (menos del 30%), la anisotropia
de los espectros EXAFS (cuantificada a través de la diferencia de alturas de las
transformadas de Fourier) es pequesia. Para una muestra con el 10% en Tb, la
altura de la transformada en ¢l plano es mayor que la de fuera de plano, mientras
que para la muestra con el 20 % de Tb, el pico fuera de plano es un 5% mas alto.
El analisis cuantitativo de los espectros, no revela diferencia entre los enlaces a lo
largo de una y otra direccion (Tabla 3.1). Estas composiciones de baja
anisotropia de orientacion de enlaces, también se corresponden con la region
donde la anisotropia es mas baja y facilmente relajable con un tratamiento térmico
no muy energético. :

- En la regién de alto contenido en Th (mas del 30 % atémico) es donde

se observa la mayor anisotropia en los espectros EXAFS, lo que indica una
mayor anisotropia en la orientacion de los enlaces. La altura del maximo
fundamental de la transformada de Fourier es mucho mayor para los espectros
fuera de plano que para las sefiales dentro del plano (un 30% para la muestra con
40 % de Tb). El analisis cuantitativo de los espectros indica que la anisotropia en
la orientacion de pares consiste en una mayor densidad de pares Tb-Fe en
direcciones contenidas en el plano de la pelicula que en la direccion
perpendicular. Las medidas magnéticas en este rango composicional, muestran
los valores mas altos de anisotropia perpendicular y magnetostriccion, los cuales,
a diferencia del rango de bajo contenido en Tb, conservan sus elevados valores
después del tratamiento térmico. :
Los trabajos de Harris et al. [7-9] muestran resultados similares a los aqui
presentados, para el rango de composiciones con bajo contenido en Tb (el
estudio es hasta el 25 % de contenido en Tb): los maximos mas intensos en la
transformada de Fourier corresponden a los espectros en el plano, pero las
diferencias con los espectros en la direccion perpendicular son relativamente
pequefias. Sin embargo, el ajuste cuantitativo de los datos experimentales, indica
la presencia de mayor densidad de pares Tb-Fe en la direccion perpendicular a la
pelicula y de pares Fe-Fe en el plano. A partir de estos datos, se concluye que
esta anisotropia en la distribucion de pares es el origen de la anisotropia
magnética perpendicular. Efectivamente, tal y como se expone en el apartado
anterior, esta distribucion, dentro del marco del modelo metalico puede dar
cuenta de la anisotropia perpendicular de forma inmediata, pero no explicaria de
forma clara el signo positivo de la constante de magnetostriccion. Ademas, tal y
como muestran las figuras 3.16 y 3.17, en esta zona composicional la anisotropia
no alcanza sus maximos valores, y se relaja facilmente con un tratamiento térmico
poco energético. ‘
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Asi, la conjuncién de los resultados de las medidas magnéticas de anisotropia,
magnetoelasticas de variacion de la anisotropia con la tensién (magnetostriccion)
y estructurales de EXAFS, parecen indicar que ¢l origen de la elevada anisotropia
perpendicular de las peliculas amorfas de TbFe, estd en una distribucion
anisotropa de los enlaces, con una mayor densidad de pares Tb-Fe en direcciones
contenidas en el plano de la pelicula.

3.5.4 Relajacion y modelo de cargas puntuales

La magnitud del cambio de anisotropia magnética y magnetostriccion tras la
aplicacion de un tratamiento térmico poco energético (175 C, media hora), es
distinto segin el rango de composiciones donde nos encontremos. En la zona de
bajo contenido en Tb, la anisotropia se relaja practicamente por completo tras el
tratamiento, mientras que en la region de alto contenido, si bien tambien
disminuye, conserva un falor finito y elevado. Esta diferencia de relajacion se
puede explicar haciendo uso de los resultados estructurales de EXAFS:

- En la regién de bajo contenido en Tbh, los experimentos de EXAFS no
mostraban con claridad la presencia de anisotropia en la ordenacion de
pares, incluso algunos ajustes conducen a conclusiones que pueden
parecer contradictorias [7-9]. Asi es posible afirmar que la AOP no es el
origen fundamental de la anisotropia perpendicular en esta region. La
mayor densidad de carga positiva alrededor de la nube electrénica del Tb
puede estan originada por deformaciones anelasticas del entorno del Tb
(Figura 3.25). Esta anisotropia anelastica se podria relajar mediante
pequeiios reordenamientos atémicos, que no implicarian grandes aportes
energéticos. De ahi que, tal y como indica la segunda parte de la figura
3.25, un tratamiento térmico como ¢l que se ha aplicado a estas muestras
haga desaparecer practicamente toda la anisotropia magnética.

térmico

(Fe)

Figura 3,25, Representacion esquematica del proceso de relajacion de
la anisotropia en la region de bajo contenido en Tb.
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- En la region de alto contenido en Tbh, los experimentos de EXAFS
revelan de manera clara la presencia de anisotropia en la ordenacion de
pares. La relajacion de esta anisotropia necesitaria mayores
reordenamientos atomicos, que implicarian un aporte de energia mayor
que ¢l de los tratamientos a los que se han sometido las muestras. Asi,
como se representa en la Figura 3.26, la disminucion de la anisotropia en
esta region procederia de la desaparicion de las deformaciones anelasticas,
mientras que la anisotropia de ordenacion de pares apenas se relaja.

Tratamiento

—>

térmico

; +

5666

+

+

Figura 3.25. Representacion esquematica del proceso de relajacion de
la anisotropia en 1a region de alto contenido en Tb.
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Capitulo 4
Multicapas de Ni/Co

4.0 Introduccion

La practica totalidad de los nuevos materiales magnéticos, desde los que poseen
la mas baja coercitividad -nanocristales ricos en hierro- hasta los imanes mas
potentes -basados en aleaciones de tierras raras y metales de transicion-, poseen
una estructura heterogénea constituida por dos o mas fases magnéticas. Se ha
llegado a alcanzar un extraordinario control sobre las propiedades magnéticas
aplicadas, a partir del control de sus propiedades estructurales. La obtencion de
la propia estructura heterogénea y su modificacion, se suele conseguir por medio
de tratamientos térmicos y metalirgicos. Sin embargo, la complejidad local de
estos materiales, hace que sea dificil la comprensién de los mecanismos que
gobiernan la interaccion entre las distintas fases, los cuales, en definitiva estan en
el origen de las sorprendentes propiedades macroscopicas que exhiben. El estudio
de sistemas heterogéneos, composicional y estructuralmente mas sencillos, hace
posible la separacion de los papeles que desempefian los diferentes elementos del
fenémeno de interaccion (composicion, geometria interfase, etc), y determinar
cual es la influencia de cada uno de ellos en una determinada propiedad
macroscopica. Asi, a lo largo de la primera parte de este capitulo, se estudian los
sistemas heterogéneos en forma de multicapa Ni/Co y Ag/Ni con el fin de arrojar
algo de luz sobre los fenémenos de evolucion con la temperatura de la
interaccion entre fases en materiales amorfos nanocristalizados.

Por otra parte, se aprovecha las propiedades de magnetorresistencia anisotropica
que presentan este tipo de aleaciones con el fin de plantear una alternativa a lo
que se conoce como magnetorresistencia gigante.

4.1 Preparacion de las muestras

Se han preparado muestras con estructura de multicapa, de composiciones
Ni/Co, Ni/Ag en un amplio rango de espesores de las diferentes bilaminas
constituyentes. Con el fin de unificar la nomenclatura de las muestras descritas a
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lo largo de este capitulo, se designa cada una de ellas como (ABy). Ay B
representan los elementos de cada bilimina, x e y el espesor en A de cada
elemento y, finalmente, » representa el nimero de biliminas que forman la
multicapa. Hay que hacer notar que en la literatura sobre este tema, se suele
emplear el término capa para designar dos conceptos diferentes. Asi, se usa con
el significado de plano atdmico, y también para nombrar cada uno de los
elementos de lo que se conoce como multicapa (multilayer) [1]. La confusion
estriba en el hecho de que cada uno de los elementos o capas de una multicapa,
normalmente esta formado por alguna decena de planos o capas atémicas. Por lo
tanto, a lo largo de esta memoria, aunque se seguira utilizando el término ya
generalmente aceptado de multicapa, se utilizara el término ldmina para designar
a sus elementos constituyentes.

Los estudios que a continuacion se describen se han llevado a cabo sobre dos
series de muestras, todas ellas fabricadas en el Instituto de Magnetismo Aplicado,
Laboratorio "Salvador Velayos", mediante la técnica de pulverizacion catddica a
temperatura ambiente. La técnica de pulverizacidn empleada tanto para el Co
como para el Ni ha sido radiofrecuencia magnetron, con una potencia de 300 W.
Para la deposicion de la plata se empled el modo DC magnetrén, siendo la
potencia de deposicién de 100-W. Tanto en un caso como en otro, la atmosfera
de descarga era argon de calidad N-55, a una presion constante de 5x10-3 mbar.
El vacio previo que se alcanzaba en la cimara era aproximadamente de 10-7
mbar. La distancia entre electrodos era de 100 mm. En estas circunstancias, los
rendimientos para los distintos elementos son los siguientes: 14.3 A/s para la
plata, 0.7 A/s para el cobalto y 0.8 A/s para el niquel.

La estructura de multicapa se ha obtenido mediante deposicion alternada desde
uno y otro blanco. En todos los casos, se utilizaron blancos comerciales (marca
CERAC), de forma circular, de 100 mm de diametro y 7 mm de espesor.

Como sustratos se han utilizado obleas monocristalinas de silicio con orientacién
(111).

Primera serie
La primera serie de muestras consta de dos sistemas de multicapas:

- Sistema ferro (baja T_)-ferro (alta T.). Se crecieron multicapas de
composicion (Ni,Cos5q)40, donde x variaba entre 25 y 100 A.

- Sistema ferro (baja T )-para. Se fabricaron multicapas (Ni,Agsg);0 con el
mismo rango de variacion en x que en el caso anterior

En este sistema, se ha prestado especial atencion a la variacion de las propiedades
magnéticas con la temperatura. Asi, se pretende comparar su comportamiento
con el de las muestras nanocristalinas en forma de cinta obtenidas mediante
enfriamiento ultrarrdpido y posteriores recocidos. Deste el punto de vista
geométrico y composicional, los sistemas en forma de multicapa son mucho mas
sencillos y controlados, lo que permite aislar de una manera mas sencilla, la
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influencia de las diversas propiedades estructurales en el comportamiento
magneético.

Segunda serie

Sobre la segunda serie de muestras se¢ ha llevado a cabo un estudio de sus
propiedades magnetorresistivas. Ademas, una de estas aleaciones se ha utilizado
como nucleo de un sencillo dispositivo sensor de campo magnético. La
composicion general de esta serie responde a la expresion (Ni,Co, )49, donde x e
y varian entre 25 y 50 A,

4.2 Caracterizacion estructural
4,2.1 Difraccion de rayos X

La caracterizacion estructural de las muestras se ha llevado a cabo mediante
difraccion de rayos X. Se ha utilizado en todos los casos la configuracion /26,
de forma que el haz emitido y el detector se encontraban en todo momento en
posicion especular con respecto a la muestra. De este modo, y en virtud de la ley
de Bragg, se recogen los maximos de difraccion correspondientes a los planos
paralelos al plano de la muestra. El estudio se ha realizado tanto a bajos como a
altos angulos.

Bajos angulos

En un sistema heterogéneo cristalino en forma de multicapa existen al menos dos
tipos de periodicidad. Por una parte la periodicidad a escala atomica propia de la
estructura cristalina y por otra, la periodicidad artificial que se logra mediante la
deposicion alternada y controlada de elementos diferentes. Mientras que el
periodo de la primera es tipicamente de unos pocos A (por ejemplo, el pardmetro
de red del Ni cabico es de 3.5338 A), el periodo de las multicapas utilizadas en
este trabajo es de decenas de A. Las posibilidades experimentales del
difractometro utilizado (el cual se describe en el capitulo de Técnicas
Experimentales) hacen que el minimo angulo de trabajo sea aproximadamente de
6=0.4 grados, por debajo del cual el propio haz incidente enmascara todo tipo de
reflexion. Esto corresponde a una periodicidad detectable en primer orden de
difraccion de unos 110 A. Por esta razon, la caracterizacion mediante difraccion a
bajo angulo solo se puede llevar a cabo sobre la segunda de las series de muestras
fabricadas.

La figura 4.1 muestra los difractogramas a bajo angulo para multicapas de Ni/Co,
cuya periodicidad varia entre 100 y 50 A, En ninguno de los difractogramas
representados se ha realizado ningun tipo de tratamiento numérico de suavizado
de las curvas. El tamaiio de paso angular del goniémetro del difractometro era de
0.003°, y el tiempo durante el que se recogian datos en cada paso, de 24
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segundos. Aparecen con nitidez los picos de periodicidad de la multicapa, a
angulos que se relacionan con la longitud de cada bilimina elemental (50, 75 y
100 A respectivamente).

Es dificil realizar un analisis cuantitativo detallado de la estructura de la multicapa
a partir de estos difractogramas, debido al pequefio contraste de dispersion entre
el Co y el Ni. Sin embargo, el hecho de que lleguen a aparecer picos hasta de
tercer orden de difraccion, indica que la modulacién en la composicién quimica
de la muestra es suficientemente abrupta, y da cuenta de la calidad de las
interfases. Dado que las muestras de ambas series se han preparado bajo las
mismas condiciones de fabricacion, se puede considerar que todas ellas exhiben
las mismas propiedades de interfase.

1 ,I_I__L_l.llI

t

+ v sl

(Ni50C050)40

(Ni25C050)40

Cuentas (u. a.)

26 (grados) -

Figura 4.1, Difractogramas a bajo dngulo obtenidos en multicapas de
Ni/Co de diferentes periodicidades. Se observa como el haz incidente
tiene una amplitud aproximada de 26=0.8 grados, lo que limita el
valor maximo de periodo detectable.

En la referencia [2] se presentan resultados para sistemas semejantes, pero
crecidos mediante un método diferente, epitaxia de haces moleculares, con el que
se consigue un mayor control sobre la deposicion de los materiales. En esas
condiciones, para una multicapa de periodicidad 89 A, se obtienen también picos
de difraccion hasta de tercer orden.

La tabla 4.1 sumariza la posicién de los maximos de los diferentes picos a bajos
angulos, asi como el calculo del periodo al que corresponde cada uno de los
maximos de los diferentes ordenes de difraccion.
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Tabla 4.1. Resumen de los difactogramas a bajo angulo de las
multicapas de Ni/Co correspondientes a la segunda serie de muestras. |

Muestra n_| (20), | dA)

i 1,20 73.6

(NiggCosgdao | 2 | 210 84.1
3 30 89.3

(NiysCosedsy | 1 | 1.650 54.5
2 2.7° 65.4

(NirsCordao | 1 | 2.15° 41.1

Los resultados que se muestran en la tabla reflejan una apreciable dispersion en
los valores del periodo de la multicapa, dependiendo del orden de difraccion
usado para el calculo. Ademas, aparece cierta desviacion con el espesor nominal
de cada bilamina elemental. La expresion utilizada para la obtencién del periodo,
d, es la bien conocida ley de Bragg:

2dsenf=ni 4.1

donde & es el angulo para el que aparece maximo de difraccion, » es el orden de
difraccion, y A=1.509 A, la longitud de onda de la radiacién X utilizada. Si
consideramos una incertidumbre A& en la determinacion del méaximo de
difraccion, el error en el calculo del periodo, Ad vendra dado por:

cmﬁ
2sen9

Ad =

(4.2)

Si consideramos un maximo de difraccion situado en 26=2° y una incertidumbre
en su medida de AG=0.2° el error en la determinacion del periodo sera
aproximadamente de 9 A. Si se considera un miximo en 26=1° con una
indeterminacion de solamente A@=0.19, el error en d sera de 17 A. Segin esto, la
dispersion de valores que se muestra en la tabla 4.1 entra dentro de un intervalo
de error experimental razonable.

Por lo tanto, se puede concluir que los difractogramas de rayos X que se
muestran en la figura 4.1, son una clara indicacion de que se ha conseguido
fabricar multicapas metalicas de Ia suficiente calidad, en lo que se refiere a lo
abrupto de la composicion quimica en la interfase, como para ser consideradas
como sistemas heterogéneos con sus componentes bien diferenciados y
controlados.
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Altos angulos

En la figura 4.2 se reproduce el espectro de rayos X a altos angulos,
correspondiente a una multicapa de composicion (NisgCosg)yg. También se
presentan la posicion y la intensidad relativa de las reflexiones correspondientes a
muestras policristalinas aleatoriamente orientadas de Co ciibico centrado en las
caras (lineas continuas) y de Ni ciibico centrado en las caras (lineas discontinuas).
El difractograma obtenido se puede mdexar segun estas reflexiones. El pico que
aparece a 26 ~ 28.5° se asigna a la reflexion (111) del Si (recordemos que el
sustrato es precisamente un monocristal de Si con esta orientacion).

(111)

—_ ]
c:f B (N150C050)4o
=
N i
Cte ]
g 1 (200)
S | |

] | -

L L L

20 30 40 50 60 70 80 90
26 (grados)

Figura 4.2. Difractograma a altos angulos de una multicapa de
composicidn (Niy,Coy,),, Las lineas continuas representan los picos
de difraccion para Co clibico fcc y las discontinuas las reflexiones
para el Ni cibico fcc.

El pico mas intenso, que aparece para 26 ~ 44.5° es el pico central de la
multicapa [3], que corresponde a una media ponderada de los picos de las
refracciones de los planos (111) del Ni y del Co. La configuracién €26 en la que
se han realizado los difractogramas, recoge las difracciones de los planos
paralelos al plano de la pelicula. Asi, el hecho de que las alturas de los picos
correspondientes a las reflexiones (200), y sobre todo a la (220), con respecto a
la altura del pico (111) sean menores que las tedricas para el policristal, indica
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que la muestra ha crecido con sus cristales orientados preferentemente con el gje
(111) en la direccion de crecimiento.

La expresion 4.3, conocida como ecuacion de Scherrer, permite determinar la
longitud de coherencia cristalina £ (magnitud que se relaciona con el tamaiio de
grano cristalino) correspondiente a una reflexién centrada en 6, a partir de la
anchura a mitad de altura del pico, A(26), y la longitud de onda A de la radiacion
utilizada:

0.94

5= A(26)cosd

(4.3)

Aplicando esta formula la reflexion (111) de la multicapa, se obtienen los
resultados que se muestran en la tabla 4.2. Si se tiene en cuenta que el espesor
total de las muestras varia entre 2000 y 4000 A, se comprueba que las muestras
no son monocristalinas en la direccion de crecimiento, st bien la coherencia
cristalina se extiende a lo largo de varias biliminas. Esta situacion corresponde al
caso en que &>A descrita en el capitulo de Técnicas Experimentales (A es el
espesor de la bilamina elemental)

Tabla 4.2. Posicion de las reflexiones (111), sus anchuras a mitad de
altura y la longitud de coherencia cristalina en la direccion de
crecimiento. '

Muestra 26 A(26) E(A)
(NisgCosq)sg | 44.435° | 0.3857° 225
(NipsCosqg)gg | 44.457° | 0.4979° 172
(NipsCoys)gg |_44.433° | 0.4404° 194

La figura 4.3 muestra ¢l difractograma para altos angulos correspondiente a la
muestra de composicion (NiysCoy5)4e. Dado el menor espesor total de la
multicapa, la intensidad de la reflexion (111) del Si es mas patente que en el caso
anterior.

Evolucién con la temperatura

El grueso de la caracterizacion magnética de las muestras correspondientes a la
primera serie, se ha llevado a cabo a temperatura superior a la ambiente. Parte de
las conclusiones que se obtienen de los datos experimentales se fundamentan en
el hecho de que la muestra posee una estructura heterogénea en forma de
multicapa. Por ello, se hace necesario comprobar que durante la medida con la
temperatura, no se pierde la periodicidad espacial, en especial en las muestras de
Ni/Co al tratarse de elementos miscibles.
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Figura 4.4. Graficos temperatura-tiempo de cada tratamiento térmico.
La temperatura con que se designa cada tratamiento corresponde a la .
temperatura aproximada de la zona plana.
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Figura 4.5, Difractogramas a bajo angulo de una misma muestra de
composicién (Ni,Coy,),, sin tratar y tras sucesivos tratamientos
térmicos.
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En la figura 4.5 se presentan los difractogramas a bajo angulo de la nmuestra sin
tratar y después de cada tratamiento. Se observa la aparicion del maximo
caracteristico de la multicapa en un angulo que corresponde a una periodicidad
espacial alrededor de 50 A

Se comprueba como la estructura de muiticapa no desaparece, ni siquiera
después de los cuatro tratamientos superpuestos para esta muestra com un
periodo espacial de tan solo 50 A. Esto nos permite asegurar que, de producirse
una degradacion de la interfase por difusion o aleado de los componentes, ésta no
llega a afectar a una fraccion mayoritaria del espesor de cada lamina (25 A). De
esta manera, dado que las muestras sobre las que se han realizado los estudios a
alta temperatura tienen un periodo espacial cuatro veces superior, se puede
inducir que no se destruye su estructura de multicapa durante el proceso de
medida.

4.3 Caracterizacion magnética
4.3.1 Comportamiento magnético a altas temperaturas

En este apartado se estudia la evolucion por encima de la temperatura ambiente,
de las propiedades magnéticas de las multicapas fabricadas. Este tipo de estudios
se ha llevado a cabo con asiduidad en otras clases de sistemas magnéticos
heterogéneos, fundamentalmente en sistemas nanocristalinos obtenidos a partir de
tratamientos térmicos sobre una aleacion amorfa [4-6]. La propia naturaleza del
proceso de obtencion y la complejidad composicional y estructural de estos
materiales, dificulta enormemente la interpretacién de los fenomenos a los que da
lugar su estructura heterogénea. Asi, a diferencia de en aquellos, en los
experimentos descritos en esta memoria se puede alcanzar un mayor
conocimiento de la estructura, composicion y geometria de cada una de las fases,
lo que permite avanzar un poco mas en la clarificacion de su comportamiento
magnético.

Los trabajos realizados sobre materiales nanoestructurados obtenidos a partir de
aleaciones amorfas fabricadas por enfriamiento ultrarrapido, se resumen a
grandes rasgos a continuacion:

- El material heterogéneo se obtiene a partir del tratamiento térmico
aplicado a una aleacion amorfa homogénea. Estin constituidos
basicamente por dos fases magnéticas, los precipitados nanocristalinos
(ricos en Fe) de alta temperatura de Curie, y la matriz intergranular
amorfa. Esta fase pierde contenido en hierro durante la cristalizacion, lo
que se manifiesta en un descenso de su temperatura de Curie.

- La evolucion con la temperatura de la imanacion de saturacién permite
determinar la temperatura de Curie de la interfase amorfa, la cual no
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coincide con la de una aleacidn amorfa homogénea de la misma
composicion,

- La evolucion con la temperatura del campo coercitivo no exhibe el
decrecimiento monotono que se observa en materiales homogéneos.

Para realizar este estudio de evolucion de las propiedades magnéticas con la
temperatura, se han utilizado las muestras de la primera de las series; las
dimensiones de las laminas en esta serie, son asimilables a las distancias tipicas
que caracterizan a los materiales nanocristalinos. Asi, en aleaciones amorfas ricas
en hierro con adiciones de Nb y Cu se han calculado los tamafios tipicos de los
cristalitos que precipitan como consecuencia de los tratamientos térmicos y la
distancia media de separacion entre los mismos [7]. El primero de estos
parametros se ha calculado a partir del ensanchamiento de lo picos del diagrama
de difraccion de rayos X. La distancia entre granos se puede estimar si ademas s¢
conoce la fraccion de muestra cristalizada, dato al cual se accede mediante
espectroscopia Mossbauer o medidas magnéticas. Los tamafios tipicos de los
nanocristales oscilan airededor de los 20 nm, con la particularidad de que este
tamafio no varia excesivamente a lo largo de las distintos estados de
cristalizacion. Basicamente, a través de los distintos tratamientos térmicos
aumenta la fraccion de muestra cristalizada, o lo que es lo mismo, aumenta el
namero de nanocristales y, por lo tanto, disminuye la distancia entre ellos. Este
parametro oscila entre 20 nm para los primeros estados de nanocristalizacion, y 8
nm para los mas avanzados (posteriores tratamientos térmicos inducen la
aparicion de distintas fases que no se consideran en este estudio comparativo). En
los experimentos descritos a continuacion, el papel de fase cristalina de elevada
temperatura de Curie lo desempeiia las liminas de Co, cuyo espesor se conserva
constante con un valor de 150 A. Como fase de baja temperatura de Curie,
haciendo las funciones de matriz amorfa, se utilizan laminas de Ni con espesor
variable entre 25 y 100 A,

4.3.1.1 Imanacion de saturacion a alta temperatura

En la figura 4.6 se esquematiza lo que seria la evolucion de la imanacién con la
temperatura de un sistema multifasico constituido por una fase A, de temperatura
de Curie alrededor de 1000° C, y un sistema B con T, de 350° C. El momento a
temperatura ambiente correspondiente a la fase A es seis veces el de la fase B. Se
aprecia como en la temperatura de Curie de la fase B, aparece un marcado
cambio de pendiente en esta curva correspondiente al sistema A+B.

En principio, a una determinada temperatura, para un sistema multifasico A,B,,
donde x e y se relacionan con el volumen de cada fase, la imanacion deberia ser,

xMA +yMB

(4.4)
XFy

Maip =
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Figura 4.6. Representacion de la evolucion de la imanacién de
saturacion con la temperatura de un sistema multifisico A/B,

En la tabla 4.3 se recogen los valores de imanacién de saturacion y temperatura
de Curie para ¢l Co y el Ni a temperatura ambiente [8,9].

Tabla 4.3. Parametros magnéticos de Niy Co. T, es la temperatura de
Curie, o, la imanacion especifica y 4nM, la imanacion de saturacion,
ambas a temperatura ambiente,

T, (°C) | o, (emw/g)| 4nM; (G)
Ni | 3542 55.09 6394
Co| 1115 | 1648 | 17870

Segin estos pardmetros, la curva representada en 4.6 corresponderia, d]e forma
aproximada, a un sistema heterogéneo constituido por Ni y Co, en el que el
volumen de Co fuera el doble que el de Ni. Algunas de las muestras estudladas se
aproximan a esta relacion nominal de volimenes.

El andlisis de la evolucion de la imanacion de saturacién con la temperatura, se
divide en dos partes, evolucion de su temperatura de Curie y desu momento
magnético con el espesor de las laminas de Ni. *

39



Capitulo 4. Multicapas de Ni/Co

1 Si(A1) (1

N (Ni25C050)40

(200)

Cuentas (u. a.)

20 30 40 50 60 70 80 90
26 (grados)

Figura 4.3. Difractograma a altos angulos de una multicapa de
composicion (Ni,,Coy),,.

Tal y como se menciona en este mismo apartado, no es posible determinar
mediante el equipo de difraccion de rayos X utilizado, la periodicidad de las
multicapas de la primera serie. Por lo tanto, el estudio de la influencia sobre la
interfase de las altas temperaturas se ha realizado sobre una muestra de
composicion (NiysCo,5)49. Tampoco es posible la monitorizacion in situ de la
estructura durante la medida magnética. De esta forma, se ha optado por someter
a una misma muestra de la composicion que arriba se indica, a tratamientos
térmicos consecutivos, que en conjunto superan el tratamiento térmico global al
que se somete a cada muestra durante cada medida magnética (el sistema
alcanzaba una temperatura de 400° C en menos de 50 minutos). La figura 4.4
indica la temperatura y el tiempo correpondiente a cada tratamiento. En todos
ellos la muestra se mantenia en una atmosfera de flujo constante de argon, de
igual manera que durante las medidas magnéticas. A grandes rasgos constan de
tres etapas de aproximadamente 10 minutos cada una. La primera de ellas
corresponde a la subida de la temperatura, la segunda es unintervalo a
temperatura constante, y la tercera es la bajada hasta la temperatura ambiente.
Cada tratamiento se nombra con el valor aproximado de la temperatura de la
segunda etapa, aunque, en ningin momento, a la vista de la grifica 4.4 se pueda
hablar de recocidos isotérmicos.
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En cuanto a la temperatura de Curie del Ni (a partir de ahora la denotaremos por
Tn;), se observa que practicamente tiene el mismo valor en ambas multicapas
(alrededor de 355° C, que es la temperatura de Curie del Ni masivo).

En la figura 4.8, se presenta el mismo tipo de medidas para muestras con 50 A de
Ni. En este caso se observan diferencias cualitativas importantes con respecto a la
muestra anterior.

9500 - - 2000
i
9000 - (Ni,,Co,i)p | 1500
— 1 < R
O 8500 - | ‘ A
zm : - 1000 wz
B 8000 - | A
< T | S
}T‘Nimasivo | 500
7500 - . |
(NISOAgISO)4O ; r
7000 4——— L -0
0 200 400 600

T(C)

Figura 4.8. Evolucion con la temperatura de la imanacion de -
saturacion de (NisqCoys0)s ¥ (NisgAg50)s0-

La caracteristica mas resefiable de estos resultados es que, para ninguna de las
dos muestras (Ni5qCoysgl g0V (NispAg150) 40 T coincide con la temperatura de
Curie del Ni masivo. Para el caso de la muestra con plata, Ty; esta por debajo de
los 354° C, mientras que en la muestra con cobalto estd claramente por encima.
La figura 4.9 muestra la comparacion entre 1a evolucion de la imanacién con la
temperatura de las muestras de cobalto anteriormente presentadas. Las flechas
indican la posicién de Ty; en cada una de las muestras.

Se ha llevado a cabo una caracterizacion similar para otros espesores de las
laminas de Ni Los resultados, en lo que concierne a la evolucion de Ty; en
funcién del espesor de Ni (que se denota por /y;) y de la naturaleza de las laminas
adyacentes, se detalla en 1a figura 4.10.
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Figura 4.9. Comparacién entre el comportamiento de las multicapas
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Figura 4.10. Temperatura de Curie del Ni en multicapa, en funcién
del espesor de Ni y de la naturaleza de las laminas adyacentes.

92



Capitulo 4. Multicapas de Ni/Co

El comportamiento del Ni cuando forma parte de multicapas del tipo Ni/NM, en
las que NM representa un elemento no magnético, se ha estudiado ampliamente
con anterioridad. Asi, en la referencias [10] y {11] encontramos estudios sobre las
propiedades de sistemas Ni/Ag en una amplia variedad de espesores de Ni.
Tambien se han estudiado los sistemas Ni/Cr [12] y Ni/Au [13]. En todos ellos se
describe una disminucion de la temperatura de Curie del Ni cuando el espesor de
las laminas que constituyen la multicapa desciende por debajo de 100 A, y se
describe en todos los casos una evolucion muy similar a la que se presenta en la
figura 4.10. En la mayoria de estos trabajos, se apunta como origen del
decrecimiento de la temperatura de Curie, el debilitamiento del orden magnético
conforme disminuye el espesor de Ni. Medidas realizadas sobre multicapas de
NVCr con espesores de Ni inferiores a 20 A, establecen un espesor de 8 A como
limite por debajo del cual el Ni deja de exhibir ferromagnetismo. A partir de este
dato, se predice que los primeros planos atémicos de las intercaras de las
peliculas de Ni, son ferromagnéticos con muy débil imanacion, o bien no
magnéticos. Esta 1aminas "magnéticamente muertas”, tendrian un espesor de
aproximadamente 4 A. El orden magnético, como todo fendémeno cooperativo,
depende drasticamente de la dimensionalidad del sistema. Asi, conforme un
sistema (en este caso el Ni) evoluciona desde la tridimensionalidad (representada
por el Ni masivo o por multicapas de espesor de Ni superior a 100 A) hacia la
bidimensionalidad (una lamina constituida por un solo plano de atomos, o segin
la referencia [12], una multicapa con espesor de Ni inferior a 8 A), la intensidad
de las interacciones de canje responsables del orden magnético va disminuyendo.
Por el contrario, cuando el otro elemento constituyente de la multicapa es un
elemento ferromagnético, como es el caso del Co, cabe esperar un reforzamiento
del magnetismo en el Ni, que se tradujera en un incremento de su temperatura de
Curie. La figura 4.11 representa el incremento de Ty; que se produce al sustituir
el elemento no magnético (en este caso la plata) por el cobalto, en funcion del
espesor de Ni. ‘

Por lo tanto, el tamafio de un sistema magnético, cuando éste es del orden de
unas decenas de planos atomicos, no es el tnico factor que modifica el valor de
su temperatura de Curie. La naturaleza magnética de las fases colindantes
también es un factor decisivo. Se puede considerar, a grandes rasgos, que el valor
de la temperatura de Curie de un sistema magnético es indicativo de la magnitud
de las interacciones de canje entre sus momentos elementales, los cuales se
cuantifican mediante el llamado campo molecular. De esta manera, se puede
asumir que el fendmeno de aumento de Ty; que se encuentra en estas multicapas
de Ni/Co se relaciona con un aumento de campo molecular promedio en las
laminas de Ni.
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Figura 4.11. Aumento de la temperatura de Curie del Ni en
multicapas Ni/Co respecto a muestras Ag/Ni con espesores similares
de Coy Ag, en funcion del espesor de Ni.

Consideremos un sistema magnético heterogéneo compuesto, por simplicidad,
por dos fases A y B. Se pueden distinguir tres constantes de canje: i) la
correspondiente a los atomos en el mterior de la fase A, que denotamos como J,,
ii) la de los atomos de la fase B, que denominamos Jp y iii) la constante de canje
de los atomos de la interfase, que tendra un valor intermedio entre los dos
anteriores. En el caso de multicapas como las que estamos tratando, la constante
de canje varia localmente segiun nos desplazamos a lo largo de la direccion
perpendicular a la superficie. Llegados a este punto, podemos introducir el
concepto de anchura de canje de la interfase (ACI), como la distancia a la cual
la constante de canje local en el material cambia desde J, hasta Jp. A pesar de
que la interaccion de canje entre los momentos de un sistema ordenado
ferromagnéticamente adquiere unos valores elevados en términos de campo
molecular {del orden de 1000 T), su longitud de alcance es pequeiia, situandose
en un par de distancias atomicas [14]. Dentro de este orden de magnitud se
situara, por lo tanto, la anchura de canje de las interfases en un sistema magnético
heterogéneo. A pesar del pequefio valor de ACI, su influencia en las propiedades
magnéticas macroscopicas sera tanto mas patente cuanto mayor sea el volumen
de atomos en las interfases en relacion con el volumen total de la muestra. Son
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los sistemas heterogéneos, tales como los amorfos cristalizados y las multicapas
que aqui se estudian, los que presentan una relacion entre la superficie de las
intercaras y el volumen de la muestra lo suficientemente alta como para que la
ACI alcance valores significativos.

Dos factores importantes contribuyen a ACI:

- La estructura de la interfase: la ugosidad y la interdifusion en la interfase
conduciria a un gradiente de composiciones a lo largo de la direccion
perpendicular a la interfase ideal. A pesar de que los resultados de
difraccion de rayos X de las figuras 4.1 y 4.5 muestran la existencia clara
de periodicidad, siempre es de esperar la presencia de un gradiente de
composiciones.

- Interacciones electron-electron a través de la interfase. Estd bien
establecido que, en multicapas de materiales ferro-paramagnéticos, las
interacciones de canje se propagan a través de los espaciadores
paramagnéticos mediante polarizacioén electronica, incluso en el caso de
interfases ideales [15]

En primera aproximacién, un material magnético alcanza su temperatura de Curie
cuando la energia de agitacion térmica es lo suficientemente aita como para
superar la energia de orden ferromagnético. Esto se puede cuantificar a través de
la expresion:

tpBpg = £T; (4.5)

donde up es el magneton de Bohr, B, es el campo molecular y £ es la constante
de Boltzman. En el Ni, el incremento de la temperatura de Curie, AT, alcanza
hasta un valor de 75°C para /=25 A. Estos valores supondrian entonces que el
contacto con las laminas de Co equivale a un incremento del campo molecular
promedio, AB,,,, del orden de 100 T. Este valor de AB,,,, tal y como se
menciona con anterioridad, se podria atribuir a la formacion de aleaciones Ni-Co
a lo largo de la interfase, (la temperatura de Curie del material en la interfase
variaria desde la del Co hasta la del Ni siguiendo una ley practicamente lineal [8])
La otra posibilidad seria la penetracion del campo molecular del Co en el Ni
mediante polarizacién de los electrones de las ldminas de Ni. Como el campo
molecular del Co a temperatura ambiente es del orden de 1000 T, un promedio
de 100 T en laminas de Ni de este espesor, se puede obtener sin mas que
considerar que el decaimiento exponencial de la interaccién de canje tiene lugar
en una sola distancia atomica. Un analisis teorico detallado de estos fenomenos
de interaccion ferromagnética en materiales compuestos por fases de diferentes
temperaturas de Curie se lleva a cabo en la referencia [16].

Momento magnético

La degradacion de las propiedades magnéticas en el Ni, cuando forma parte de
multicapas NiY'NM, a medida que disminuye su espesor, no s0lo se manifiesta en
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la disminucion de su temperatura de Curie, sino también en la bajada de su
imanacion [12, 13]. En estos trabajos se recoje la existencia de una dependencia
lineal de la imanacion de saturacion con el inverso del espesor de las laminas de
Ni. Esta dependencia se deduce del modelo de zonas de Ni “magnéticamente
muertas”. Considérese M, y; como la imanacién del Ni masivo, y My; la
imanacion de saturacion del Ni cuando estd formando parte de multicapas del
tipo Ni/NM. Supongamos que existe una lamina "muerta” de valor //2 a cada
lado de cada lamina de Ni y que el resto de atomos de la lamina posee un valor de
momento similar al del Ni masivo. La fraccion de atomos en cada lamina con un
momento similar al del Ni masivo sera entonces (1-/,/y;). De aqui se deduce que
dentro de este modelo de laminas "magnéticamente muertas”, la imanacion de
saturacion vendra dada por:

Mni = M, ni(1-1,/0i) (4.6)

Esta dependencia lineal de la imanacion de multicapas del tipo NVNM se muestra
en la referencia [13] para multicapas de Ni/Au.
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Figura 4.12. Evolucién del cociente M./Mc, con el espesor de la
lamina de Ni, /;.

En la figura 4.12 se representa el cociente entre la imanacion correspondiente al
Ni y la correspondiente al Co para distintas multicapas Ni/Co, en funcion de ;.
La imanacion del Ni se ha estimado a partir de la caida de momento de cada una
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de las muestras desde temperatura ambiente hasta Ty;. El momento restante a
esta temperatura, ha servido para estimar la imanacion del Co. La diferencia entre
la imancién de saturacién del Co a temperatura ambiente y a 350°C es de
aproximadamente un 4 % [8]. A pesar de ello, la grifica indica que se esta
sobrestimando el valor del momento del Co, al quedar incluido en su valor el
"momento del ruido” procedente del portamuestras, sustrato, adhesivo de alta
temperatura, etc. Este ruido de fondo se hace mas patente en las medidas a alta
temperatura. La necesidad de que el entrehierro del electroiman sea mas ancho
para dar cabida al dispositivo calefactor, disminuye la sensibilidad del
magnetometro al aumentar la distancia entre las bobinas detectoras. Mediante
esta representacion del cociente de imanaciones se elimina el posible error
procedente de la determinacion de la superficie de la pelicula que se mide.

Si aplicamos a las multicapas Ni/Co un razonamiento similar al utilizado en las
muestras NYNM, podemos considerar que en un espesor /, a ambos lados de las
laminas de Ni, éste posee un momento similar al del Co. Si denotamos por M, ¢,
la imanacion de saturacion del Co, se puede escribir que el momento de cada
lamina de Ni consta de dos términos, M,, co(/y//y;), correspondiente a la fraccion
de itomos en la laminas externas, y M, i(1-/,/ly;), que tiene en cuenta el
momento de los atomos interiores a la lamina de Ni. La imanacion de saturacion
del Ni cuando forma parte de una multicapa de Ni/Co tendria por lo tanto la
siguiente expresion:

!
Ms = Mo,Ni +(Mo,Co - Mo,Ni)_o_ (4-7) ‘

hy

Al igual que en el caso de las multicapas de Ni/NM, también aparece una
dependencia con la inversa del espesor de las laminas de Ni.

La magnitud que se representa en la figura 4.12, My;/M, tendria entonces la
siguiente expresion:

. M Ni M
M_NI = + (1 - - li (4 8) I
Mo,Co Mo,Co Mo,Co lNi

Segiin esta expresion existen dos valores extremos de /y;. El primero de ellos
corresponde a laminas de Ni de espesor muy grande comparado con la longitud
1,, en cuyo caso, se obtendria la relaciéon de imanaciones correspondiente a los
materiales masivos ( de valor 0.35). Por otro lado, cuando se verifica que /, = fy;,
la imanacién de las ldminas de Ni seria igual a la imanacion del Co.
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Figura 4.13. Evolucion del cociente My;/AM -, frente a la inversa del
espesor de la lamina de Ni, 17/,

En la figura 4.13 se representan los valores de My;/M¢, frente a la inversa del
espesor de las laminas de Ni. El punto negro representa el caso extremo en el que
el espesor de la lamina de Ni es precisamente /,, y por lo tanto la razén de
imanaciones deberia ser la unidad. Siguiendo las indicaciones que aparecen en la
literatura para sistemas Ni/NM, se ha elegido un valor de /=8 A.

4.3.1.2 Campo coercitivo a alta temperatura

Ademas de la evolucion del la imanacion de saturaciéon con la temperatura,
también se ha determinado el comportamiento del campo coercitivo, A, a
temperaturas superiores a la del ambiente, en las multicapas de Ni/Co y Ni/Ag.
Para ello se han medido los ciclos de histéresis de las distintas multicapas
manteniendo estabilizada la temperatura de la muestra. El campo maximo
aplicado en cada una de estas medidas era suficiente para saturar la muestra a esa
temperatura.

La figura 4.14 muestra la evolucion del campo coercitivo con la temperatura para
las multicapas (NijoC0y5¢)49, representado con circulos huecos. y para
(Ni;9pA8150)40- con circulos negros. En la muestra de Ni/Ag el campo coercitivo
decrece, que es el comportamiento tipico de esta magnitud. A medida que la
temperatura aumenta, la anisotropia y la imanacion de saturaciéon de la muestra
disminuyen, v asi lo hace el campo coercitivo, hasta que se alcanza la temperatura
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de Curie del Ni, donde el material deja de presentar orden magnético. Sin
embargo, no se observa un comportamiento similar en la muestra de Ni/Co.
Inicialmente, presenta unos valores de campo coercitivo y una evolucién similares
a la composicion anterior, pero alrededor de los 300° C, A, comienza a crecer
conforme aumenta la temperatura. Finalmente, se alcanza un valor maximo a
partir del cual se recupera la evolucion descendente.

16
14 1°
12
10 4 _©

H,(Oe)
$

0 200 400 600
T (C)

Figura 4.14. Evolucion del campo coercitivo con la temperatura (por
encima de la temperatura ambiente), en las muestras de composicién
(Ni;00C0;50)40 - con simbolos huecos y (Ni; oA, 50)4¢, con simbolos
negros.

Similar comportamiento al anteriormente descrito se observa en la figura 4.15.
Aqui se representa la evolucion del campo coercitivo con la temperatura para
muestras similares, pero con un espesor de 50 A en las laminas de Ni.

Sin embargo, el campo coercitivo para la multicapa Ni/Co con el menor espesor
en las laminas de Ni, (Niy5Cojs0)40, exhibe un comportamiento diferente (Fig
4.16). Ademas de ser magnéticamente bastante mas duras a temperatura ambiente
que las composiciones anteriores y que la correspondiente multicapa con Ag, no
presenta tramo creciente ni maximo relativo para el rango de temperaturas
estudiado.
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Figura 4.15. Evolucién del campo coercitivo con la temperatura (por
encima de la temperatura ambiente), en las muestras de composicion
(NigyC0y50)40 » con simbolos vacios y (NispAg, 50)40, con simbolos
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Figura 4.16. Evolucién del campo coercitivo con la temperatura, en la
muestra de composicion (Ni,Co, 50)40-

100



Capitulo 4. Multicapas de Ni/Co

Comportamientos andémalos del campo coercitivo con la temperatura, similares a
los presentados aqui, se han observado en otros sistemas magnéticos multifasicos
como nanocristales [6] y aleaciones metaestables [17].

Tal y como se apunto en la seccion introductoria de este capitulo, 1a influencia de
la microestructura en las propiedades magnéticas macroscopicas de un sistema
multifisico, esta fundamentalmente gobemada por el grado de acoplamiento
magnético entre las diferentes fases. Este parametro se describe a través de la
razon entre la longitud de correlacion de canje L, y la longitud de fluctuacion
estructural, /. Cuando L es mayor que /, el proceso de imanacion tiene lugar de
manera colectiva en todo el material, mientras que si L</, cada una de las fases se
imana independientemente de las otras, al no existir acoplo magnético entre ellas.
En las muestras de Ni/Co y Ag/Ni con mayor espesor de las laminas de Ni, a
temperaturas por debajo de 200° C, se observan valores similares del campo
coercitivo y una misma evoluciéon con la temperatura. Estos hechos apuntan a
que el proceso de inversion de la imanacion en las muestras de Ni/Co se nuclea
preferentemente en las laminas de Ni. La razon de esto es, presumiblemente, la
menor anisotropia del Ni comparada con la del Co. Asi, una vez nucleado un
dominio con imanacion invertida en el Ni, éste crece y se extiende a lo largo de
toda la muestra mediante corrimiento de paredes.

Después de este primer tramo de temperaturas en el que el valor de /4 en las
muestras de Ni/Co es decreciente, aparece una zona de estabilizacion y un
posterior incremento, conforme T se va aproximande a Ty; Este
comportamiento anomalo es originado por un acortamiento de la longitud de
correlacion de canje, L. Se produce la transicién desde el estado ferromagnético
al paramagnético en las laminas de Ni, lo que dificulta la nucleacion de dominios
de inversion y su posterior propagacion. En la muestra de Ni/Co con menor
espesor de Ni y a temperatura ambiente, el valor de /_ es bastante superior al de
las demas multicapas. Ademas, no aparece con claridad el mismo
comportamiento cerca de Ty; que se observa en las otras muestras. Estos
resultados indican que, en este caso, el espesor de Ni es demasiado pequefio
como para inducir una reduccion efectiva de /. en toda la muestra. De la misma
manera, la transicion de Curie del Ni apenas afecta al comportamiento total de
H.. ‘

En pgeneral, podemos resumir la evolucion del campo coercitivo con la
temperatura en este sistema heterogéneo Ni/Co en los siguientes términos:

- Por debajo de Ty, las interacciones de canje a través de las intercaras
conducen a una longitud de correlacion de canje L mayor que el espesor
de una bilamina (esta longitud es claramente la longitud de fluctuacién
estructural, /, o mAis rigurosamente en nuestro caso, fluctuacién
composicional)

- La transicion del Ni entre su estado ferromagnético y paramagnético
produce un endurecimiento como consecuencia del acortamiento de L.
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4.4 Magnetorresistencia

4.4.1. Ciclos de histéresis

Las medidas de magnetorresistencia (MR) se han realizado en muestras
pertenecientes a la segunda serie, de composicion (NiyCo, )49, donde x e y varian
entre 25 y 50 A. ‘

Previa a la caracterizacion magnetoeléctrica, se llevo a cabo una caracterizacién
magnética mediante la medida del ciclo de histéresis a temperatura ambiente. Las
multicapas de Ni/Co, para espesores ultrafinos de las laminas de ambos
elementos, presentan anisotropia magnética perpendicular [18]. En nuestro caso,
el periodo espacial de la multicapa se sitia alrededor de los 75 A, que es
demasiado grueso para que aparezca este fendmeno. Asi, la medida se los ciclos
de histéresis se ha hecho con el campo externo aplicado en el plano de la pelicula.
Algunas muestras presentaban dentro del plano, de manera muy leve, una
direccion de mas facil imanacion. Este fenémeno pudiera estar asociado a la
presencia del campo magpético continuo producido por el magnetrén durante el
proceso de deposicion. De cualquier forma, esta pequefia anisotropia en el plano
no afecta de manera apreciable a la carecterizacion magnetoeléctrica que a
continuacion se describe.
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0O -

47M (G)

-4000

L

-8000 - J
y _7
-12000 - — P

-100  -50 0 50 100
H (Oe)
Figura 4.17. Ciclo de histéresis a temperatura ambiente de una

multicapa (NiysCosq)sq. El campo magnético se ha aplicado en el
plano de la pelicula.
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En la figura 4.17 se presenta un ejemplo tipico de ciclo de histétesis en el plano.
El campo coercitivo es de aproximadamente 4 Oe a temperatura ambiente.

4.4.2 Dispositivo de medida de magnetorresistencia

Para las medidas de MR se ha utilizado la técnica de las cuatro puntas [19], con
un multimetro FLUKE 8842a en configuracion de "cuatro hilos". Las muestras se
cortaron en forma aproximadamente circular, con unos 4 mm de diAmetro. La
corriente constante se introduce entre dos de los contactos y se mantiene
constante en un valor de 1 mA. La tensién se mide entre los dos contactos.

@, ———Almohadillas rigidas
\—4 /

Contactos de Cob

\ Pelicula con sustrato
/C) C\
: i l Flacos de sujacicn

= =

Figura 4.18. Representacion del dispositive de cuatro contactos
utilizado para las medidas de magnetorresistencia.

El dispositivo de medida de cuatro puntas que se ha utilizado se representa en la
figura 4.18. Los cuatro contactos se hicieron con cuatro liminas de cobre de 1
mm de anchura, a las que se conectaban los cables conductores, dispuestas
formando un cuadrado de 3 mm de lado. Mediante unas placas de sujecion y unas
almohadillas rigidas y aislantes, se aseguraba el buen contacto entre las tiras de
cobre y la pelicula metalica. El campo magnético se aplicaba mediante un
solenoide alimentado por una fuente Kepco de corriente continua. Con este
sistemna, el campo maximo aplicado en cada sentido era de 100 Oe. Antes de cada
medida de la resistencia en funcién del campo, se precedia a la desimanacion de la
muestra mediante la aplicacién de un campo alterno de amplitud decreciente. La
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secuencia de aplicacion de campo magnético para la medida fue la siguiente:
desde campo nulo se aumentd el campo hasta 100 Qe. A continuacion se
procedio a la realizacion de un ciclo completo de amplitud 100 Oe.

Figura 4.19. Configuraciones de corriente, voltaje y campo magnético
utilizadas en la medida de magnetorresistencia: a) lorgitudinal, b)
transversal y ¢) cruzada. El simbolo @ representa una fuente de
intensidad constante.

Las medidas de MR se llevaron a cabo en tres configuraciones de contactos
distintas, dependiendo de los terminales por los que se introducia la corriente, y
de su orientacioén respecto al campo magnético aplicado. En todos los casos, la
corriente, el campo magnético aplicado y los contactos entre los que se media la
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caida de potencial, estaban contenidos en el plano de la pelicula. Los tres modos
de medida se esquematizan en la figura 4.19:

- Configuracion longitudinal, (V/I);; la corriente fluye entre los contactos ¢
y b, mientras que la caida de potencial se mide entre @ y d. El campo
magnético aplicado es paralelo a la corriente (fig 4.19a).

- Configuracion transversal, (V/I); la corriente se inyecta entre los
contactos d y ¢, y se toma la caida de potencial entre los puntos ay 5. En
este caso, la corriente es prependicular al campo magnético aplicado (fig
4.19b).

- Configuracion cruzada, (V/I).; la corriente fluye a lo largo de la diagonal
db, y la caida de potencial se mide en la otra diagonal, ac. El campo
magnético se aplica en la misma direccién que en los casos anteriores (fig
4.19¢).

4.4.3 Medida de magnetorresistencia

Se ha medido la evolucion de la magnitud (V//) a temperatura ambiente en cada
una de las configuraciones descritas anteriormente, para tres muestras de
composicién (Ni,Coy)yg, conx=25y=25A,x=25y=504A,x=50y=50 A
respectivamente. En la figura 4.20 se muestra la evolucion de (V/7) en las
configuraciones longitudinal y transversal para la muestra (NiysCos)40. En todos
los casos €l factor de magnetorresistencia, MR, se ha definido de la manera
habitual:

MR (H)= ﬂf-’%‘;"mx 100 (%) (4.9)

Eild]

La resistencia longitudinal aumenta con el campo aplicado (magnetorresistencia
positiva), mientras que la transversal disminuye (magnetorresistencia negativa).
Este comportamiento responde a lo que se conoce como magnetorresistencia
anisotropa (AMR) [20]. Como se aprecia en la figura, los valores de factor de
magnetorresistencia a saturacion se situan por encima del 6 %, y ya con campos
de 20 Oe se supera el valor de 5 %. Coincidiendo con los datos obtenidos de los
ciclos de histéresis, la medida de magnetorresistencia arroja un valor de campo
coercitivo alrededor de 4 Oe.

Ademas de los valores maximos del factor de magnetorresistencia, otro
parametro que se usa como elemento caracterizador de las propiedades de
magnetotransporte de un material es su sensibilidad s, 1a cual se define, para una
determinada excursion de campo magnético AH, a través de la siguiente
expresion:

s=(AR/R)/(2AH) (4.10)
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En algunas ocasiones también se suele cuantificar el valor de la maxima pendiente
de la curva de resistencia. El maximo valor de s obtenido a temperatura ambiente
en la configuracion longitudinal ha sido de 0.15% Oe"! para AH=20 QOe, y la
maxima pendiente de estas curvas de magnetorresistencia es de 1.1% Oe"l para
un valor de campo aplicado de 10 Oe.
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Figura 4.20. Evolucion de la resistencia a temperatura ambiente para
una multicapa de composicién (NiysCogg)yg en las configuraciones
longitudinal y transversal.
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En la referencia [21], se describen experimentos de magnetorresistencia
realizados sobre multicapas de composicion similar a las aqui presentadas, pero
crecidas mediante la técnica de epitaxia de haces moleculares (MBE). Estas
muestras también presentan magnetorresistencia anisotropa, la cual supera
valores del 7% en algunos casos (si bien estas medidas se han obtenido a
temperatura de 4.2 K). Los maximos valores de sensibilidad alcanzados, también
a temperatura del helio liquido, son de 0.19% Qe"! para una amplitud de campo
de 22 QOe. Si embargo, estas muestras crecidas mediante MBE exhiben un campo
coercitivo superior a 100 Oe.

Aparte de los elevados datos de AMR expuestos con anterioridad, los resultados
mas llamativos se muestran en la figura 4.21. Aqui se muestra la evolucion de
(V) con el campo magnético aplicado en configuracion cruzada, para Ia misma
muestra de composicion (Niy;Cosglso-

10 T ] - 0.024

125 - (N1,,Co,,)s ._ -
= 100 - L ~
S Coos S
0 75 - I >
R 7~
% 50 - - 0,015 &

25 - L 0.012

0 - "q-:—rr:t""‘lf* i l ‘?‘:"dlq:‘

100 -50 0 50 100
H (O¢)

Figura 4.21. Evolucion de la resistencia a temperatura ambiente para
una multicapa de composicién (NiysCosq)s, en la configuracion
cruzada.

Se obtiene un factor maximo de magnetorresistencia en esta configuracion
cruzada a temperatura ambiente de 130 %, lo que supone una sensibilidad del 3%
Oc'! para una excursién de campo de AH=20 Qe, y una pendiente maxima de
25% Qe! para el campo de 10 Oe. Las muestras de diferente composicién
también exhiben comportamientos similares de magnetorresistencia en
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configuracion cruzada. En la figura 4.22 se muestran estas curvas para muestras
de composicion (NiysCo,5)49 ¥ (NisgCosg)s0- :

60 -
1 - 0.028
50 1 (Ni1,,Cosy),g i
‘ - 0.026
40 - _
30 - - 0.024
20 4 - 0.022
~ 10 - - 0.020
SRS I N D
~ g e —EEEE ] 0.050 =
S | D
100 4 (Ni,.Co,,). - 0.045 &
75 - :’ 0.040
- 0.035
50 - _
- 0.030
25 - _
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; I T
2100 50 0 50 100
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Figura 4.22, Evolucion de la resistencia a temperatura ambiente para
multicapas de composicién  (NiysCoss)0 ¥ (NiggCoso)yg en
configuracion cruzada.
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4.4.4 Modelo de cuatro resistencias

Tres son las caracteristicas que convergen en este experimento y que ﬁnalmente
dan lugar a estos valores de magnetorresistencia tan elevados:

- Las muestras utilizadas son notablemente mas blandas que otros sistemas
que presentan valores elevados de magnetorresistencia: las multicapas
Jferrolpara y los solidos granulares [22], que presentan GMI, suelen tener
campos coercitivos del orden de miles de oersted y campos de saturacion
de algin tesla. Como se menciona anteriormente, otros sistemas
Jferro/ferro con elevada AMR tienen campos coercitivos superiores a 100
Oe a la temperatura donde presentan los mayores valores de
magnetorresistencia.

-Las muestras utilizadas en este trabajo exhiben valores de
magnetorresistencia longitudinal y transversal relativamente elevados a
temperatura ambiente, pero a diferencia de los sistemas con GMR [22],
en nuestro caso el comportamiento de la resistencia es anisotropo:
aumenta con el campo cuando éste y la corriente son paralelos, mientras
que disminuye en la configuracion transversal.

- La disposicion de corriente, voltaje y campo que se muestra en la figura
4.19¢, refuerza el efecto de anisotropia en el comportamiento de la
magnetorresistencia, lo cual, conjugado con los factores anteriores, se
traduce en factores de magnetorresistencia a bajos campos y a
temperatura ambiente tan elevados como los que aparecen en las figuras
4.21y4.22.

El comportamiento eléctrico del sistema muestra-cuatro contactos, se puede
modelizar facilmente mediante un conjunto de cuatro resistencias como el que se
muestra en la figura 4.23 [23]. Las resistencias R| y R, se relacionan con las
resistividades longitudinal y transversal respectivamente. Cada una de las
configuraciones de medida que se han utilizado y que se esquematizaban en la
figura 4.19, se puede representar dentro de este modelo de cuatro resistencias
mediante la eleccion adecuada de los nodos por donde se introduce la corriente, y
en los que se mide el voltaje. En la figura 4.23 se muestra la eleccion de nodos
que corresponderia con las configuraciones longitudinal, transversal y cruzada
respectivamente.
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Figura 4.23. Modelo de cuatro resistencias cque da cuenta del
comportamiento eléctrico de las configuraciones de contactos a)
longitudinal, b) transversal y ¢) cruzada.
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Si se hace uso de las leyes circuitales elementales, se obtiene la relacién entre el
cociente (¥/) en cada configuracidn, y las resistencias R) y R;. Asi se tiene que:

1 R?
(%)1 =ERIJ:Rt
1 2
(%)t =_2—R1}-?:R( (10

(7). =5 \&-R)

Si atendemos a las dos primeras ecuaciones, notamos que forman un sistema de
segundo orden con dos incognitas; despejando del mismo las incognitas R y R,
se puede obtener su valor en funcion de las magnitudes que realmente se miden,
esto es, en funcion de (V/1) y (Vi)

r=o () 7). 07)))
J:gt=2[(!%)t+ 7R 1)

(4.12)

A partir de estas relaciones, es posible obtener de qué forma se relacionan las
medidas en configuracion cruzada con los datos de las configuraciones
longitudinal y transversal:

0=, -0,

(4.13)

En la figura 4.24 se representa la evolucion de R; y R, con el campo magnético
aplicado, para la muestra de composicidén (NiysCosg)49. Estas curvas han sido
calculadas a partir de los valores experimentales de (V/7), y (V/I), y haciendo uso
de las expresiones en 4.12,

111



Capitulo 4. Multicapas de Ni/Co
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Figura 4.24. Representacion de R, y R, frente al campo magnético
aplicado, para la muestra de composicion (Ni,sCosy),,. Los datos se
han calculado a partir de las curvas de la figura 4.20 y las formulas
412,

En la tabla 4.4 se resumen algunos de los parametros de magnetotransporte mas
importantes para las tres composiciones estudiadas
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Tabla 4.4, Resumen de propiedades magnéticas y eléctricas a
temperatura ambiente en multicapas de composicion (NixCoy)m.
Los datos que se muestran son: campo coercitivo, factor de cambio
de resistencia en las tres configuraciones, valores de R, y R, y su
variacidn relativa maxima con el campo.

Hc (Oe) | A(VID% | AVID% | AVITZ | Ry () | R, (€ | MR, % | MR, %
MigConly | 2.84 6.03 5.40 536 103270387 322 | 2.90
Miy;Cog)y | 3.78 6.19 6.01 138.8 | 0736 ( 0.814 | 3.06 | 3.09
(N Cop [ 4.15 6.47 6.14 1044 | 0450 {0496 | 323 | 3.34

Las enormes variaciones de (¥/). y el signo de su evolucion con el campo
aplicado se pueden explicar en el marco de este modelo de cuatro resistencias.
Supongamos las siguientes condiciones iniciales: la muestra es circular y
homogénea, se encuentra desimanada y el campo magnético aplicado es nulo; los
cuatro contactos son iguales y se sitlan simétricamente en forma de cuadrado
perfecto. Esta situaciéon supondria que R, = R,. Por lo tanto, segun la ecuacion
4.11, (VIT), debe ser nulo. En la figura 4.23¢, la corriente fluye desde el contacto
d hacia b. En las condiciones anteriores, las lineas de corriente son simétricas
respecto a la diagonal db y, por lo tanto, los contactos a y ¢ estin al mismo
potencial eléctrico.

La muestra presenta magnetorresistencia anisotropa, asi, cuando se aplica un
campo magnético H, la resistencia en la direccion longitudinal R, aumenta,
mientras que en la direccion transversal R; disminuye. Como consecuencia de
ésto, aparece una diferencia de potencial entre los nodos a y ¢. De acuerdo con la
definicién de factor de magnetorresistencia que se da en la expresion 4.9 y que es
la comunmente aceptada [21, 22], el cambio de voltaje que se describe
significaria un factor infinito de magnetorresistencia (el voltaje pasa de ser nulo a
tener un valor finito).

En el caso de las medidas sobre la muestra de composicién (NiysCosg)sg, el valor
de R es menor que el de R, (ver figura 4.24 y tabla 4.4), con lo que (¥/I), no es
nulo en el estado desimanado. La razon de esta diferencia de resistencias iniciales
estriba en la dificultad de cortar una muestra regular y simétrica, asi como en la
no simetria e inhomogeneidad de los contactos. Como R| aumenta y R, disminuye
al imanarse la muestra, en este caso particular (}/]), también disminuye con el
campo aplicado. De esta forma, se da cuenta del comportamiento negativo de la
magnetorresistencia cruzada en la medida 4.21.

Este tipo de muestras con magnetorresistencia anisétropa y una configuracién
cruzada de contactos como la representada en la figura 4.19¢c, pueden
considerarse, desde el punto de vista eléctrico, como un puente de Wheatstone.
Las ramas de este puente estan constituidas por resistencias de valor R y R,,
colocadas dos a dos en ramas enfrentadas (dispositivo similar al mostrado en la
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figura 4.23c y que se representa en la figura 4.25). Se pueden presentar tres
situaciones iniciales diferentes:

A

c

Figura 4.25. Puente de Wheatstone equivalente a la configuracidn
cruzada de contactos.

- RPR;. En esta situacion el puente estd desequilibrado, y aparecera un
voltaje entre los nodos @ y c¢. Cuando se aplica el campo magnético, el
valor de R| aumenta y el de R, disminuye. De este modo el puente se aleja
aun mas del equilibrio y aumenta el valor del voltaje. Desde un punto de
vista magnetorresistivo, se puede decir que este sistema exhibe
magnetorresistencia positiva, puesto que el cociente (¥/7), aumenta con el
campo aplicado.
R<R;. Aqui el puente tambi¢n esta desequilibrado. Al aplicar el campo, R,
crece y R, decrece, y el puente tiende a equilibrarse con la consiguiente
disminucion del voltaje entre a y c¢. El comportamiento magnetorresistivo
en este caso es negativo, al disminuir (V/), con el campo magnético. Si
los valores iniciales de R, y R, estan lo suficientemente proximos (el valor
de la diferencia entre ambos valores es menor que la suma de sus
variaciones maximas entre el estado desimanado de la muestra y su
saturacion), existe un campo magnético para el cual el puente se equilibra,
con lo que aparece un voltaje nulo entre los nodos a y ¢. A partir de este
punto, si se sigue aplicando campo magnético, el sistema exhibira un
comportamiento magnetorresistivo positivo.

- R=R,. Inicialmente el puente esta en equilibrio y no aparece voltaje entre
los contactos a y c¢. Al aplicar ¢l campo magnético, el puente se
desequilibra al variar en distinto sentido la resistencia de sus ramas. El
sistema tiene un comportamiento magnetorresistivo positivo (el cociente

114



Capitulo 4. Multicapas de Ni/Co

(¥/I), aumenta con el campo). Esta situacion corresponde a la maxima
sensibilidad de la respuesta del sistema frente al campo aplicado.

Las configuraciones en puente de Wheatstone se usan frecuentemente en la
construccion de sensores magnetorresistivos con el fin de aumentar la eficacia del
dispositivo [24, 25, 26]. En estos casos, se suelen emplear cuatro elementos
magnetorresistivos (normalmente cuatro peliculas depositadas sobre un sustrato).
A continuacion, dos de las peliculas magnetorresistivas se apantallan del campo
magnético externo mediante una lamina de material magnético blando lo
suficientemente gruesa. Las otras dos peliculas van a constituir los elementos
sensores de campo magnético. Los cuatro elementos magnetorresistivos se
conectan en configuracion de puente de Wheatstone, alternando peliculas
apantalladas con no apantalladas. La presencia de un campo magnético externo
varia la resistencia de los elementos que no estan apantallados, lo cual se traduce
en el desequilibrio del puente.

La figura 4.26 es una reproduccion de los sistemas que se describen en las
referencias [24, 25, 26]. Este esquema es la base de los productos que utilizan
materiales con GMR, y que son comercializados por la compaiiia Nonvolatile
Electronics Inc. de Minnesota.

Concentracion de campo

Va lr/m
| n
[ ] | |
VB Ground

Pantallas Sensores magnéticos

Figura 4.26. Reproduccion de la configuracién en puente usada en los
dispositivos de las referencias [24, 25, 26].

Como quedd apuntado anteriormente, los materiales que presentan magnetorre-
sistencia gigante suelen necesitar campos elevados para cambiar de manera
apreciable su estado de imanacion (los campos necesarios para saturar estos
materiales pueden llegar a ser hasta de varios tesla). Ademas, los factores de
magnetorresistencia realmente giganfes aparecen normalmente a temperaturas
cercanas al helio liquido. De ahi la necesidad utilizar dispositivos en puente para
obtener elevados factores de magnetorresistencia a temperatura ambiente, y de
usar concentradores de campo con el fin de aumentar la sensibilidad. Estos
concentradores consisten en dos laminas planas de un material de alta
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permeabilidad, entre las que se sitiian los sensores no apantallados (como indica
la figura, este material también suele servir de pantalla para los otros dos
elementos).

Un sistema que se fundamente en materiales con elevada magnetorresistencia
anisotropa y configuracion cruzada de contactos, como el que se presenta en esta
memoria con multicapas de Ni/Co, presenta ciertas ventajas con respecto a los
que utilizan materiales con GMR:

- Aunque los factores de magnetorresistencia, tanto longitudinales como
transversales, no sean tan altos como en el caso de materiales con GMR,
con una configuracion cruzada de contactos y una geometria adecuada, es
posible obtener factores de magnetorresistencia muy elevados. Este
aumento del factor de MR se obtiene también en materiales GMR con
disposiciones en puente y pantallas magnéticas. En nuestro caso, se
aprovecha el caracter anisétropo de la magmnetorresistencia para que la
propia muestra se comporte como un puente de Wheatstone., Asi, el
posible dispositivo se simplifica notablemente: no es necesaria la
construccion del puente de medida ni el apantallado de ningiin elemento.

- Por otra parte, las muestras que aqui se presentan exhiben campos
coercitivos y campos de saturacion relativamente bajos, y no seria
necesaria la presencia de elementos concentradores del campo magnético
para elevar la sensibilidad del sistema.

4.4.5 Sensor de campo magnético

A la vista de las propiedades magnetorresistivas que se consiguen con esta clase
de materiales y esta configuracion de contactos, se ha utilizado una de estas
muestras para la realizacion de un sensor de campo magnético con niicleo
magnetorresistivo. En este caso, la composicion elegida para la pelicula ha sido
(Nip5Cos)ap.

Segin lo expuesto en los apartados anteriores, y que queda plasmado en la
expresion 4.11, los mayores factores de magnetorresistencia cruzada se obtienen
cuando la muestra y los contactos son perfectamente simétricos, esto es, cuando
Ry y R, son practicamente iguales. A fin de obtener una muestra de forma circular,
se ha pulverizado la multicapa sobre un sustrato (oblea de Si), cubierto con una
mascara apropiada. La mascara consistia en una pelicula plastica de pequefio
espesor, en la que se ha practicado un orificio circular de 0.5 cm de didmetro. La
pelicula perforada se retira del sustrato una vez realizado el depésito, con lo que
se obtiene una pelicula con forma practicamente circular. Los contactos, los
cuales, a diferencia de en el sistema de medida que se muestra en la figura 4.18
ahora van a ser permanentes, se han hecho con pintura de plata e hilo de cobre.

A continuacion, se describe el circuito electronico que utiliza el sensor, y que es
uno de los mas simples posible. Basicamente consta de tres etapas (Figura 4.27):
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- Generador de intensidad. Esta etapa genera una corriente eléctrica
continua, independiente del valor de la impedancia de carga (fuente de
intensidad). Para su realizacion, se aprovecha la corriente del lazo de
realimentacion de un amplificador inversor. Si se hace uso de leyes
circuitales elementales y de las propiedades de los amplificadores
operacionales [27], es facil mostrar que, el valor de la intensidad / que
circula por el lazo de realimentacion de un amplificador operacional en
esta configuracion, no depende de la carga en esta rama, y solo depende
del valor del voltaje V, y de la resistencia de entrada Ry . Con unos
valores de V= 12 Vy R;| = 3 k€}, se obtiene una corriente continua que
fluye entre los centactos @ y ¢ de valor / ~ 4 mA.

Riz Ra2
R, Ry |
4
i3 a
= =
Amplificador de Amplificador
instrumentacion o inverasor

Fuente de
corriente

Figura 4.27. Sensor de campo magnético con nucleo de material de
magnetorresistencia anisdtropa y configuracion cruzada de contactos.
El dispositivo electronico consta de tres etapas: generador de
corriente, amplificador de instrumentacion y amplificador inversor.

- Amplificador de instrumentacion. Esta etapa proporciona una salida, que
es proporcional a la diferencia de voltaje entre dos sefiales de entrada.
[27] En nuestro caso, tal y como se indica en la figura 4.27, la sefial de
entrada es la diferencia de voltaje entre los contactos & y d de la pelicula.
El circuito empleado, con un solo amplificador operacional, es el mas
sencillo posible. En la referencia [27] se pueden encontrar otros circuitos
con varios amplificadores operacionales, e incluso existen amplificadores
de instrumentacion monoliticos, come el Analogic Devices AD521.

117



Capitulo 4. Multicapas de Ni/Co

- Amplificador no inversor. La sefial de salida de la etapa anterior
proporciona un voltaje que esta dentro del orden de los milivoltios. En
esta etapa final, mediante un sencillo amplificador no inversor, se lleva la
sefial hasta décimas de voltio, V.

En la figura 4.28 se muestra la respuesta del sensor frente a un campo magnético
aplicado. La lectura del voltaje de salida ¥ y el control del campo aplicado, se ha
llevado a cabo mediante un sistema de adquisicion de datos por ordenador. Los
puntos representan solo algunos de los datos que se han tomado; el ajuste se ha
realizado mediante el promedio de tres datos consecutivos.

100 -p=

~J
Lh
1

b
Lh
{

Voltaje de salida (mV)

H (Oe)

Figura 4.28. Respuesta del sensor con niicleo de material magnetorre-
sistivo en funcién del campo magnético externo.

Aunque la respuesta del sensor construido conserve las caracteristicas del
proceso de imanacion de un material magnético (no linealidad y presencia de
histéresis), la grafica 4.28 permite resaltar las propiedades de estas multicapas de
Ni/Co con elevada magnetorresistencia anisotropa y configuraciéon cruzada de
contactos como niucleos de sensores. Sus propiedades de material magnético
relativamente blando, hace que el rango de campo dentro del cual se encuentra la
respuesta del sensor, sea de algunas decenas de oersted, en lugar de algunos
tesla, como ocurre en los materiales con magnetorresistencia gigante. Por otra
parte, los elevados factores de magnetorresistencia que se alcanzan en este
sistema permiten, incluso con un dispositivo electronico tan sencillo como el
presentado en la figura 4.27, obtener respuestas razonables frente al campo
magnético.
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Capitulo §

Conclusiones y futuros trabajos

A lo largo de esta memoria, se han analizado diversos aspectos magnéticos de
sistemas fabricados mediante la técnica de pulverizacion catodica. En particular,
se ha estudiado la anisotropia perpendicular y la magnetostriccion gigante en
peliculas delgadas amorfas de TbFe, la modificacion de las propiedades
magnéticas del Ni cuando forma parte de distintos sistemas heterogéneos y la
magnetorresistencia anisotropa de las multicapas Ni/Co.

5.1 Peliculas Delgadas Amorfas de TbFe

Los estudios sobre este sistema se han centrado en la medida de la anisotropia
magnética perpendicular y la constante de magnetostriccion asi como su
variacion con el tratamiento térmico, mediante el método de la dependencia con
la tension de la susceptibilidad inicial. Ademas, se relaciona el comportamiento de
estas magnitudes, con la estructura local de la aleacion. El analisis de esta tiltima
se ha lievado a cabo mediante la técnica de absorcion de rayos x conocida como
EXAFS. Las muestras utilizadas barren un amplio range de composiciones. Las
conclusiones mas importantes que se derivan de esta parte del trabajo se pueden
resumir en los siguientes puntos:

i) Las medidas magnéticas muestran la presencia de una importante anisotropia
perpendicular al plano de la pelicula y una constante de magnetostriccion gigante,
cuyos valores son relativamente cercanos a los de las muestras policristalinas. El
comportamiento de ambas magnitudes, después de la aplicacion de un recocido
poco energético, apunta hacia la existencia de dos intervalos de composiciéon en
los que el mecanismo originario de la anisotropia puede ser distinto:

- Contenido en Tb por debajo del 30 %. El tratamiento térmico relaja
practicamente por completo la anisotropia perpendicular. '

- Contenido en Th por encima del 30 %. Aunque el tratamiento hace
disminuir la anisotropia, ésta no se relaja casi totalmente como en el caso
anterior.

i) Las medidas estructurales realizadas mediante la técnica del EXAFS indican
que, a pesar de la estructura amorfa de las aleaciones, existe un cierto orden de
corto alcance. Este ordenamiento corresponde a la presencia de una anisotropia
en la distribucion de enlaces, entre la direccion perpendicular a la pelicula y
direcciones contenidas a lo largo del plano. Aqui también se pueden distinguir
dos rangos composicionales que coinciden, de manera aproximada, con los que
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se establecian para la anisotropia magnética. Es en el rango de alto contenido en
Tb donde la anisotropia de orientacion de enlaces adquiere sus valores mas altos.
iii) Se pueden proponer diversas geometrias del entorno eléctrico del Tb para dar
cuenta de la anisotropia perpendicular en las peliculas delgadas de TbFe. Sin
embargo, la presencia simultanea de anisotropia perpendicular y magnetostriccion
positiva (la anisotropia decrece al aplicar una traccion en el plano), indica que la
situacion mas plausible es la existencia de una mayor densidad de carga positiva
alrededor del orbital 4f del Tb en direcciones contenidas en el plano, que en la
direccion perpendicular. El modelo de anisotropia de cargas puntuales, y una
mayor densidad de pares Tb-Fe en el plano, da cuenta de esta situacion.

iv) Otros autores, también mediante experimentos de absorcion de rayos x, han
observado anisotropia en la orientacion de enlaces en este tipo de peliculas, y han
correlacionado este hecho con la presencia de anisotropia magnética
perpendicular. La cuantificacion de estos experimentos arrojaba como resultado
una mayor densidad de pares Tb-Fe en la direccion perpendicular, y de Fe-Fe y
Tb-Tb a lo largo de direcciones en el plano. De esta manera, se daba cuenta de la
anisotropia perpendicular dentro del modelo metalico de anisotropia, pero no se
justificaba de manera clara el signo de la magnetostriccion.

Los experimentos que se presentan en esta memoria, indican que los estudios
estructurales anteriormente citados se han llevado a cabo en el rango
composicional donde la anisotropia magnética es facilmente relajable mediante un
ligero tratamiento térmico. Es precisamente en este rango donde los espectros de
EXAFS indican la existencia de una anisotropia estructural menos clara. De
heche, la cuantificacion de estos espectros no arroja aniosotropia en la
orientacion de enlaces en la region de bajo contenido en Tb. En la region de alto
contenido en Tb, esta anisotropia se plasma en una mayor densidad de pares Tb-
Fe en direcciones a lo largo del plano, que en la direccion perpendicular.

5.2 Propiedades magnéticas del Ni en sistemas heterogéneos
Ni/Co y Ni/Ag. '

El trabajo que se ha realizado en estos sistemas se ha centrado en el analisis, para
distintos espesores de las laminas de Ni, de la evoluciéon de sus propiedades
magnéticas con la temperatura por encima de la temperatura ambiente. Las
principales conclusiones se pueden resumir en los siguientes puntos:

i) El campo coercitivo en las mnulticapas de Ni‘Ag exhibe un tipico
comportamiento decreciente. Hasta temperaturas no muy superiores a la del
ambiente, las multicapas de Ni/Co presentan un comportamiento paralelo, lo que
indica que el proceso de inversion de la imanacion en estas muestras se nuclea en
las laminas de Ni. A partir de una cierta temperatura, se observa un
comportamiento anémalo, el cual consiste en la aparicién de un maximo relativo
de campo coercitivo entre 350 y 400° C. Esta anomalia s¢ relaciona con la
transiciéon magnética que experimentan a estas temperaturas las laminas de Ni. La
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transicion hacia el paramagnetismo en el Ni se traduce en un acortamiento de la
longitud de correlacién de canje, aislamiento magnético de las laminas de Co, y
endurecimiento magnético del material. Por debajo de un cierto espesor de las
laminas de Ni (25 A), el campo coercitivo de las muestras de Ni/Co es
claramente superior al de las correspondientes de Ag/Ni, lo que indica que el
espesor de Ni es insuficiente para nuclear la inversion de imanacién en toda la
muestra. Este hecho se corrobora en el estudio con la temperatura al no aparecer
ningin maximo relativo de campo coercitivo durante la transicion magnética del
Ni. :

ii) Las medidas de la imanacién de saturacién con la temperatura en los sistemas
Ni/Co y Ag/Ni, indican que las propiedades magnéticas del Ni se modifican
sustancialmente dependiendo de la naturaleza del elemento que le acompaiia en el
sistema heterogéneo. Ademas de la ya conocida disminucion de la temperatura de
Curie y del momento magnético del Ni al estar en compaiiia de un elemento no
magnético (Ag), se muestra como la presencia de un elemento de "mas intenso
magnetismo" como es el Co, supone un nitido aumento de su temperatura de
Curie y de su momento magnético. Este efecto es tanto mas evidente cuanto mas
estrechas son las laminas de Ni. La calidad de las interfases en estas multicapas,
asi como su no excesiva degradaciéon durante la medida a alta temperatura,
parecen apuntar hacia la penetracién de la interaccion de canje del Co dentro de
las laminas de Ni, via interaccion electron-electron, como el probable origen de
este reforzamiento del magnetismo del Ni.

iil) Los resultados expuestos en los puntos anteriores, podrian aportar algo de luz
sobre la comprension de resultados similares que aparecen en otros sistemas
magnéticos heterogéneos de mayor complejidad estructural y composicional. En
sistemas nanocristalizados mediante tratamiento térmico de una aleacidon amorfa,
se han descrito comportamientos anomalos del campo coercitivo con la
temperatura, asi como aumentos del punto de Curie de la matriz amorfa. Algunos
de los mecanismos que se han propuesto para dar cuenta de estos hechos en los
nanocristales, se fundamentan en la influencia de la interaccién magnética dipolar,
que aparece como consecuencia de la geometria esférica de los nanocristales
dentro del material. La aparicion de fendmenos similares en sistemas con
geometria de multicapa, permitiria en cierta medida descartar la influencia de este
tipo de interacciones en los sistemas nanocristalinos.

5.3 Magnetorresistencia anisétropa en multicapas Ni/Co.

En este apartado se incluyen las principales conclusiones que se han obtenido a
partir de la caracterizacion magnetoeléctrica a temperatura ambiente de
multicapas de Ni/Co fabricadas mediante pulverizacion catodica:

i) La magnetorresistencia a temperatura ambiente de este sistema presenta un
comportamiento con el campo aplicado que se encuadra dentro de lo que se
conoce como Magnetorresistencia Anisotropa. Los valores que se obtienen son
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relativamente elevados si se comparan con muestras similares obtenidas por
métodos diferentes tales como la epitaxia de haces moleculares. Estas
caracteristicas magnetorresistivas aparecen acompaiiadas de bajos valores del
campo coercitivo,

ii) El empleo de una configuracion cruzada de contactos en estas muestras
supone la obtencion de factores de magnetorresistencia notablemente elevados,
siempre a temperatura ambiente notablemente elevados y con campos magnéticos
de solo algunas decenas de Oe. El origen de esta singular propiedad se encuentra
en la conjuncion de tres factores:

- Las propiedades de este sistema como material magnéticamente blando si
s¢ compara con los aquéllos otros en los que se observa
magnetorresistencia gigante.

- Los relativamente elevados valores de magnetorresistencia longitudinal y
transversal, y sobre todo el caracter anisotropo de esta magnitud.

- La configuracion cruzada de contactos que saca partido del caracter
anisotropo de la magnetorresistencia y hace que la propia muestra se
comporte como un puente de Wheatstone que trabaja cerca del equilibrio.

iii) La disposicion de medida que arriba se describe puede servir de base para la
construccion de dispositivos magnetorresistivos, como sensores de campo
magnético e intensidad eléctrica, cabezas lectoras para grabaciéon magnética, etc.
De hecho, se ha construido un sencillo dispositivo sensor de campo magnético
para mostrar estas posibilidades.

5.4 Futuros trabajos.

Los trabajos y resultados que se presentan en esta memoria, sugieren la
realizacion de una serie de estudios complementarios que permitirian confirmar,
ampliar y aplicar las conclusiones que de ella se desprenden:

i) En cuanto a las aleaciones de tierra rara-metal de transicion, la tendencia
general con respecto a la anisotropia perpendicular es buscar nuevas aleaciones
que mejoren las propiedades opticas, mas bien pobres, de este tipo de materiales.
En este sentido, seria posible aplicar y ampliar el estudio magnético y estructural
que aqui se presenta en la determinacion de su influencia sobre las propiedades
opticas (fundamentalmente efecto Kerr). Con respecto a las propiedades
magnetoelasticas, es esencial intentar disminuir el campo de anisotropia de las
aleaciones, sin afectar en demasia los valores de la constante de
magnetostriccion. En este sentido, ademas de la adicion de Dy a la aleacion
amorfa (recientemente han aparecido algunos trabajos sobre este tema, que se
recogen en la bibliografia del capitulo correspondiente), también podria ser
interesante el estudio del efecto del holmio (Ho) como elemento que facilite la
imanacion del material (y en consecuencia su elongacion) a campos mas bajos.
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ii) Respecto a las propiedades magnéticas de los sistemas heterogéneos Ni/Co y
Ni/Ag, se puede ampliar el estudio que aqui se presenta a sistemas en los que el
Ni se sustituya por elementos de menor temperatura de Curie. De esta manera se
disminuiria de manera definitiva cualquier posible modificacion estructural
inducida por el calentamiento durante el proceso de medida. Un buen candidato
para este trabajo seria el gadolinio (Gd), que es un material ferromagnético con
temperatura de Curie de 20 °C. También resultaria interesante el analisis de estos
fenémenos cuando en materiales con estructura amorfa.

iii) En conexion con las propiedades de magnetostriccion gigante de las
aleaciones de TR-MT, se puede proponer el estudio de la siguiente situacion: el
gran problema de estas aleaciones de magnetostriccion gigante, tal y como se ha
dicho anteriormente, es la necesidad de elevados campos para obtener niveles de
imanacion apreciables. La fabricacion de una multicapa de la que la aleacion TR-
MT se encuentre en compaiiia de un material ferromagnético blando (Permalloy,
amorfo rico en Co, etc) podria resultar en un material heterogéneo de
interesantes propiedades. Al imanarse con facilidad la parte blanda de la
estructura, su interaccion con la parte dura podria coadyuvar a una elongacién
apreciable del conjunto a menores campos que en la aleacion homogénea.

iv) Por ultimo, en lo referente a la magnetorresistencia anisotropa, se proponen
varias vias de desarrollo:

- Ampliacion del rango de composiciones con el fin avanzar en la
consecucion de mayores factores de MR y menor coercitividad.

- Anilisis teorico del efecto de magnetorresistencia anisdtropa en este tipo
de materiales con geometria de multicapa. Trabajos recientes, parte de los
cuales se recojen en la introduccién de esta memoria, apuntan la influencia
de la geometria del material sobre este efecto.

- Desarrollo de la disposicion cruzada de medida como base de dispositivos
magnetorresistivos.
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Apéndice

Anisotropia local y magnetostriccion

A.0 Introduccion

La expresion 2.10 es vilida para muestras con magnetostriccion isotropica,
anisotropia uniforme y alineamiento perfecto de ejes de facil imanacion.
Consideremos una muestra compuesta de estructuras locales uniaxiales de
constante de anisotropia K. Asumamos que esta anisotropia local es més intensa
que las interacciones de canje entre los momentos magnéticos de las diferentes
unidades estructurales orientadas. Esta aproximacion es razonable en el caso de
atomos magnéticos de tierras raras en estructuras amorfas, para los que la
longitud de correlacion de canje es del orden de la longitud de correlacion de las
fluctuaciones en orientacion de los ejes faciles locales. En estas condiciones, la
existencia de una anisotropia macroscopica es el reflejo de una distribucion
anisotropa en la orientacion de los ejes locales.
Sea z el eje facil macroscopico, que en el caso de las peliculas delgadas amorfas
de Tb-Fe coincide con la direccion perpendicular al plano de la pelicula. Sea y un
eje contenido en el plano, a lo largo del cual se aplicaran, tanto la tension o como
un campo magnético alterno A, en todos los casos, mucho mas pequefio que el
campo de anisotropia. Sea x el ¢je contenido en el plano perpendicular a y.
Sea z' el eje facil local y sea 3 el eje perpendicular a z' y que esta contenido en el
plano formado por z', M e y. El eje x' es perpendicular a los dos anteriores. De
esta manera los ejes del sistema macroscopico constituido por la pelicula, la
direccion del campo y la tension, se han designado por xyz, y los ejes locales,
referenciados en el eje de anisotropia uniaxial local, por x'y'z’. En la figura A.1 se
representan ambos sistemas de coordenadas, asi como la imanacion M, el campo
y la tension aplicada.
Se pueden distinguir dos casos que conducen a anmisotropia macroscopica
perpendicular:

- Perfecto alineamiento de los ejes faciles locales respecto al eje z de la

muestra.
- La orientacion de los ejes faciles locales fluctua alrededor del eje facil
macroscopico z.
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Figura A.1. Configuracién de ejes y vectores.

En lo que sigue, se analiza la relacion que existe entre los valores A y X obtenidos
a partir del método de la susceptibilidad inicial, con la ntensidad de la anisotropia
local y los coeficientes de magnetostriccion caracteristicos de la simetria de la
estructura uniaxial.

La energia magnetoelastica referida a los ejes locales de simetria uniaxial se
pueden escribir como:

F ==l 2a[(@py + @) ~(@fy + @)y

+ ag|(1- aB)(1-£3) ~ (e + €,
+Ac :(1- a2) B +(afy +a2ﬂ2)a3ﬂ3]
+ap[(@fy + afy) ashs |

(A1)

donde o es la tensién de traccion aplicada, @; y f; son, respectivamente, las
componentes de la direccion de la imancion y de la tensién respectivamente en el
sistema local de ejes, y A4, Ag, Ac ¥ Ap son los coeficientes de magnetostriccion.
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A.1 Ejes de simetria uniaxial local alineados.

Supongamos que todas las unidades estructurales locales estian alineadas de
forma que los ejes z' son paralelos al eje z. De esta forma f,=5=0 y $,=1. La
expresion de la energia magnetoeléstica (A.1) se reduce a:

F=-oi,(1-a2) (A2)

y la anisotropia macroscopica, K™a® vy la constante de magnetostriccion
experimental 1, obtenidas del mverso de la susceptibilidad se reducen a:

Kmac.=K y /’Ls=: A A (A 3)

A.2 Ejes de simetria uniaxial local con fluctuacion de orien-
tacion alrededor del eje facil macroscapico.

Consideremos ahora el caso en el que los ejes faciles z' forman un cierto angulo &
con el eje z. Siguiendo la figura A.1, se toma el eje de simetria local )’ en el plano
definido por el eje macroscopico y y el eje facil 2. Sea ¥ el angulo entre z' y la
direccion del campo y tension aplicados. De esta forma se verifica la relacion
cosP=senfkeng. Si no se consideran movimientos de paredes, la imanacién A
rotara un angulo AW desde el eje z' hacia el eje y, cuando se aplique un campo
AH y una tension ¢ a lo largo de y. Este angulo se puede encontrar a partir de la
minimizacion de las energias Zeeman 7, de anisotropia F y magnetoelastica F,,,.
Las expresiones de estas energias son:

Fy = —pgMAHcod W - AY), Fy = Ksen2AY

F = —0{ A, 50n2% + Accos?¥ Jsen2AW

(A4)
—(%)(/IA +Ac — Ap)sen2AWsin 2
F,, se obtiene de la ecuacion A.l, teniendo en cuenta que o ;=cosA'Y, a,=0,
By=cos¥, y B;=0. Minimizando la suma de los tres términos energéticos se

encuentra para A'¥ pequefio, tal y como corresponde la rango de susceptibilidad
inicial de los campos aplicados:

Al o)sen¥ — aScosW¥sen'V

AY =
1+A(o)cos¥

(A.5)
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donde

T
T=2K- o(xlAsenz‘P +Accos2‘l’), (A.6)
S= (%)(IIA +ﬂ.c —'AD)SeIIZlP.

La variacion de la imanacion a lo largo del eje y viene dada por:
AM,, = MA¥sen'Y. (A.7)

Como A(o)<<1, se pueden hacer las siguientes aproximaciones:

1
——=1-h W
1+ { o)cos¥ (o)eos¥,
A8
o{;LAsenz‘P +).Ccosz‘P) (A-8)
h(c) = H(0) + . .

Si se toman en consideracion las relaciones A.8 y la ecuacion A.5, AM, viene
dado por la siguiente suma:

(0
AM, = MS{Alh(0)+E(E)(A3AA + AgAc)
a

2
—(E) (A +Ac —Ap)(Asiy + AgAc), (A9)

—A{—z%unzc-an)-h%o)]},

donde
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4 = sen?P, A, = sen®¥ cos¥, Ay =senp,
Ay =sen’¥cos? ¥, A =sen’¥cos¥, (A.10)
Ag = sen>¥ cos’ .

Consideremos ahora que la muestra esta compuesta por una colectivilidad de
estructuras uniaxicas magnéticamente desacopladas cuyos ejes faciles y' se
encuentran simétricamente distribuidos alrededor del eje z. El promedio de AM,
s¢ puede obtener facilmente mediante el promediado de los valores de A,
referidos a los ejes de simetria a través de la relacion;

cos¥ = sen Jcosg (A11)

Si la distribucion angular de los ejes z' vienen dados por la funcion L(6), el
promedio de cada 4; sera:

1

(4,) - L(9) 4;( 9, #)sen 9d $d ¢ (A.12)

Como consecuencia inmediata de la invariancia de L alrededor de z,

(Ay)=(As)=(4g)=0 (A.13)

Asi el promedio de AM, es:

I MZ2AH
&AMJ’ > = mac, mac. (A-14)
2K Ao

donde

K A A
Kmae = Amae 23 . +42 A.15

La figura A.2 muestra A; y Ly=(A3/4,) y Lc=(A4/4,), para una distribucion
uniforme de ejes faciles alrededor de z, en funcidn de 6, y para 0<6<6,

La anisotropia y la magnetostriccion macroscopicas dadas en A.15 se
corresponden a las medidas obtenidas por el método de susceptibilidad inicial. Es
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facil obtener el caso trivial, en que todos los ejes estan alineados a lo largo del eje
z, V=n/2:

A =(A)=1 A3 =(4)=1,y4,={4)=0. (A.16)

con lo que se reproducen las expresiones de A.3.

1.5 -
K™ /K
10 f=—="__ )
LA HHHHHH T
0.5 -
Lc
0.0 |z 'l l

0 /8 n/4  3n/8 /2
6, (rad)

Para el caso en que los ejes estan isotropicamente distribuidos obtiene que:

Al“%,/ls:%:/h:%A (A.17)

En este caso, la anisotropia y la magnetostriccion medidos por el método de
susceptibilidad inicial seria:

K™ =3K, AP =32, +

LA

Ac (A.18)
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