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Capítulo 1

Introducción

Un hachafabricadacon silex, probablementeestan artWcial (etimológicamente,
hacer con arte) como una película delgadade un material amorfo metálico
ferroinagnético, o una multicapa de algunas millonésimas de milímetro de
espesor.Sin embargo,en estosúltimos, el artenecesarioparahacerlos,suponela
modificaciónde la estructuraíntima de la materia,medianteprocedimientosque
distanmuchode sucederde formanatural.
En las últimas décadas,el desarrollode los métodosde producciónde materiales
ha servido de fUndamentopara una enormerevolución en la Física del Estado
Sólido. Peroestaconmocióncientifica,no seha limitado al plano de los trabajos
teóricoso meramenteexperimentales,sino queha alteradode maneradefinitiva la
vida cotidiana de toda la Humanidad.Recordemoscómo el desarrollode la
tecnologíaelectrónica,sobrela que seflindamentala revolución informáticay de
las telecomunicacionesde finalesdel siglo XX, no habríasido posible sin que se
consiguieraun control en la producciónde materialesy dispositivos, que casi
alcanzala dimensiónatómica.El campode los MaterialesMagnéticos,no ha sido
ni muchomenosajeno a estoscambios.La fabricaciónde aleacionesmetálicas
amorfasy nanocristalinas,sólidos granulares,aleacionesmetaestables,películas
delgadasultrafinasy multicapas,ha supuestoen muchoscasos,la necesidadde
revisarconceptosquesesuponíanbien establecidos,y la apariciónde fenómenos
fisicos queno seconocíanen los materialestradicionales.

1.1 Objetivosy planteamientos.

En el presentetrabajo se estudianalgunasde las propiedadesmagnéticasde
materiales fabricados mediante la técnica de pulverización catódica;
fUndamentalmentesetratan tres temasgenéricosque se puedenconsiderarde
gran actualidad:

• La anisotropíaperpendicularen películasdelgadasde aleacionesamorfas
de tierrasraras-metalesdetransición(IR-MT).

• Modificación de propiedadesmagnéticasen materialesheterogéneos.
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• Magnetorresistencia.
En estecapítulode introducciónse describede forma generalel marcoen el que
se situanlos fenómenosque se estudiana lo largo de la memoria.En el segundo
capítulo se describenlas técnicasexperimentalesque se han utilizado en la
realizaciónde los experimentos.
El capítulo tercero se dedica al estudio de películasdelgadasde aleaciones
amorfasde TbFe. Estos materialesexhiben,desdeel punto devista magnético,
dos propiedadesinteresantesque han sido objeto de un gran esfUerzo
investigador:magnetostricciángigante y anisotropíaperpendicular.La primera
de ellastieneaplicacióninmediataen sistemassensoresy actuadores.En cuantoa
la anisotropíaperpendicular,permiteusarestosmaterialescomo soporteen los
sistemasde grabación magneto-óptica.Pero además,el origen fisico de la
presenciade estaanisotropíaen unapelículadelgadaamorfade estetipo, no está
aúnbienestablecido.A pesarde quelos resultadosmis recientesparecenindicar
un origenestructural,la propianaturalezade estaanisotropíade la estructuray
surelacióncon la magnéticasiguesiendomotivo de controversia.En estetrabajo
se intentancorrelacionarresultadosestructurales,magnéticosy magnetoelásticos,
obtenidosen un amplio rangode composiciones,con el fin de aflojar algode luz
sobreestetema.
En el capítulo cuartoseestudianmaterialesheterogéneosen forma de multicapa.
En una primera parte se discuten las modificaciones de las propiedades
magnéticasintrínsecasdelNi, cuandoformapartede un sistemaheterogéneoen
compañíade un material magnético(Co) o no magnético(Ag). Además, se
analizaen ambossistemasla evolucióncon la temperaturade una magnitudcomo
el campocoercitivo. En la actualidad, los materialesmagnéticosde más baja
coercitividad(nanocristalesricos en hierro) y los imanespermanentesde mayor
productoenergético(aleacionesde NdFeB), son materialesheterogéneos.Estas
propiedadessefUndamentan,en muchasocasionesen el tipo de interacciónentre
las distintasfasesdel material. Por lo tanto, no esaventuradoasegurarque el
conocimiento de los mecanismosde interacción entre distintas fases en los
sistemasmagnéticosheterogéneos,es una de las piedras angularesde la
investigaciónactualen el campode los MaterialesMagnéticos.En último término
permite la posibilidad de diseño de materialescon propiedadesconcretas.Sin
embargo,la complejidadestructuraly composicionalde estos sistemas,suele
ocultar o desvirtuarel papel que juegan distintasmagnitudesfisicas. Así por
ejemplo, en los materiales nanocristalinosobtenidosa partir de aleaciones
amorfas,se observananomalíasen la evolución con la temperaturadel campo
coercitivo,así como en la temperaturade Curie de la fase amorfaen la que se
encuantranembebidoslos nanocristales.Varios mecanismosse han propuesto
como responsablesde estos fenómenos: las interacciones dipolares entre
cristalitos, y la penetraciónde la interacciónde canjeen la matriz amorfa son
algunosde ellos. El estudiode talescomportamientosen sistemasmucho más
sencillos, como multicapasde materialespuros,permitiría avanzarhaciael mejor
conocimientode problemassemejantes.

2
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En la segundapartede estecapítulo,seestudiala magnetorresistenciaanisótropa
a temperaturaambienteen multicapasde Ni/Co. Losvaloresque seobtienenpara
los bajos camposmagnéticosrequeridos,puedenresultarinteresantesdesdeel
punto de vista aplicado. Peroademás,seproponeuna disposiciónde campos,
voltajes y corrientes, la cual saca provecho del caracteranisótropo de la
magnetorresistenciay de sus valoresintrínsecoselevados,para dar factoresde
magnetorresistenciaextraordinariamenteelevados.Porúltimo, y basadoen este
efecto,se construyeun sencillo dispositivosensorde campomagnéticocon una
de estasmuestrascomonúcleo.
El capítulo quinto, recoje las principales conclusiones,así como los fUturos
trabajosque sugieren.

1.2 Aleacionesde TR-MT y grabación magneto-óptica11].

Los discos magneto-ópticos(MO) re-escribiblesse usancorrientementeen
sistemasde almacenamientode datos informáticos. Peroha sido el reciente
lanzamientoen el mercadodela grabaciónacústicadelMini-Disc porpartede la
compañíaSONY, lo que estáintroducientola tecnologíamagneto-ópticaen la
vida cotidiana.

1.2.1 Estructurade un disco magneto-óptico

En primerlugar constade un sustratode material orgánicode bajo costey fácil
manufacturado(generalmentepolicarbonatos)con surcoscircularesquedelimitan
laspistasen las que segrabala información.Sobreestematerial sedisponeuna
estructuradecuatrocapas:

- En la parte supenor,una lámina reflectorametálica (Cr, Al...), cuya
fUnción esreflejarhaciaen interior del disco el calor, duranteel proceso
de escritura,y la luz transmitida,duranteelprocesodelectura.

- Debajo, sesituan doscapasprotectorasy amplificadorasde luz (Si3N4,
AIN.j>, a ambosladosde una película delgadamagnética(la lámina de
memoria)en la que quedangrabadoslos dominios magnéticoso bits.
Hasta el momento presente,son aleacionesde tierra rara- metal de
transiciónlas queseusanparaconstruirestasláminas.

1.2.2Principiosde la grabaciónMO.

En la grabación magnética, la inversión local de la imanación se realiza a
temperatura ambiente con la aplicación de campos magnéticos elevados
(alrededorde cinco vecesel campo coercitivo, esto es, varios kOe) mediante
cabezalesmagnéticosen contactocon el materialquesoportala grabación.
En la grabacióntermo-magnéticao magneto-óptica,todo ésto se lleva a cabo
cerca de la temperaturade Curie (bajo HJ, mediantela aplicación de bajos

3
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camposmagnéticos.El calentamientolocal seconsiguepormedio de un haz de
rayoslaserenfocadosobreel materialde grabación,y que estáproducidoporuna
cabezaópticalejosdelmaterialsoporte(1 mm).

Escritura(Figura1.2).
De maneramásprecisa,el medio magnéticorecibedurantemenosde 1 jis un
pulso de luz laser que inmediatamentese convierte en calor. Localmente,la
temperaturaalcanzael punto de Cuñe,y al mismo tiempo se aplicaun pequeño
campomagnético(100 a 400 Oe) en el sentidocorrespondientea la señalque se
graba:porejemplo,arribapara1, y abajopara0. La inversiónde la imanaciónse
imcíade estemodo. En el momentoque seretira el pulso de laser, el materialse
enfríay el campocoercitivoaumentarápidamente:la posiciónde las paredesse
congelan,y el tamañodel dominio seestabilizaen un valor d, quevienedadopor
la expresión[2]

4 AK~

,

.u0M~H0
(1.1)

En algunas aleacionesIR-MT, con campo coercitivo de hasta 10 kOe, se
consiguendominiosde alrededorde loo Á. (Desafortunadamente,aquíempiezan
ajugarun importantepapellos problemasópticosde difracción).

Disco Señalparagrabar

01010

Pista

Figura1.1 Procesodeescrituramagneto-óptica

Lectura(Figura 1.2).
Esteprocesosebasaen el
polar: cuando una onda
magnético,sedivide en dos

efecto magneto-ópticoconocidocomo efecto Kerr
linealmente polarizada interactua con un medio
ondascirculares,a izquierday a derecha,queno ven

Direcciónderotación

deldisco
010

Nueva
grabación

Cabeza
magnética

Grabación
previa

Laser
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el mismo índicede refracción.Por lo tanto, ambasno sepropagancon la misma
velocidady sufren diferenteabsorción.El resultadode la reflexión esuna onda
elípticamentepolarizada,con un desplazamientodel plano de polarizacióny una
elipticidad que dependende la imanacióndel material. De estamanera,la luz
reflejadaporel materialpresentaráun ángulode polarizaciónpositivoo negativo,
de acuerdoconel sentidode la imanacióndecadadominio [3]. Así, el procesode
lectura consisteen la deteccióny reconstrucciónen señaleseláctricasde estos
cambiosdepolarización

Secuencioleida
(ángulodegiro dela polarización)

+6 -¡-0 —6 6
Rotación 1 1 0 ~

Salida

Deteccióndiferencial

Figura1.2 Procesodelecturamagneto-óptica.

1.2.3¿Por qué seutilizan compuestosdeTR-MT?

Las películas delgadas de IR-MT son los únicos materiales que presentan al
mismo tiempo, alta anisotropíauniaxial con el eje perpendicularal plano de la
películay estructuraamorfaferrimagnética:

Alta anisotropía perpendicular
Es necesariaesta propiedadpara conseguir que la imanación se alinee en
direcciónperpendicularal plano de la película.Resultasorprendentela aparición
de este fenómenoen una estructura amorfa. Al análisis del origen de esta
anisotropíaperpendicularse dedica partede los trabajosque aparecenen esta
memoria.

Disco

Señal
recogida
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Estructura ferriniagnética
Una segundapropiedad importanteque caracterizaestasaleacioneses que
exhibenestructuraferrimagnética(con Gd, Tb, Dy, Ho...). Como consecuencia
de estaestructuramagnética:

- Existe una temperaturade compensación,que sepuedeelegir cercanaa
la del ambiente,para la que imanaciónse anula.A estatemperaturael
campocoercitivo(inversamenteproporcionala la imanacióntotal) esmuy
alto y asegurael estabilizaciónde los dominiossegúnla expresión(1.1).

- Baja imanaciónpor encima de la temperaturaambiente,lo que implica
que el campodesimanadoresbajoy no alterala estructurade dominios.

- Buencontrolde la temperaturade Curie por debajode 2000C mediante
vanacionesde la composición, lo que resulta interesantepara poder
utilizar potenciasde láserrazonables.

Estructura amorfa
Es posible conseguiraleacionesamorfas en un amplio rango de contenido en
tierra rara. De esta manera,debido a la relativamentealta resistividad que
presentan,la conductividadtérmicano esmuy elevada,lo que ayuda a limitar la
zona calentada.Además,la estructuraamorfa del medio hace que el nivel de
ruido seamuy bajo.

Desventajas
Se puedenresumir en dos,estasaleacionesmuestrandébilesefectosmagneto-
ópticosy no sonmuy resistentesa la corrosión.

1.3Modificación de las propiedadesmagnéticasde
materiales heterogéneos.

La clave de la apariciónde nuevasy en algunoscasossorprendentespropiedades
en los materialesheterogéneos,residefUndamentalmenteen el reducidotamaño
de susfasesconstituyentes.De estamanera,sepuedenobtenermaterialesen los
que la composición,estructurao propiedadesintrínsecasfluctúan en distancias
del mismo ordenque las longitudesfisicastípicas,talescomo recorrido libre de
los electrones de conducción, longitud de correlación de canje, etc. Así,
modificacionesde las propiedadesindividualesde algunade las fases,collevan
radicalesvariacionesmacroscópicasen el material, e incluso la aparición de
fenómenosfisicos, no descritosen materialeshomogéneos.A continuaciónse
describenalgunosejemplos:

- Losnanocristalesobtenidosa partir de aleacionesmetálicasamorfhs,son
algunosde los materialesmagnéticamentemásblandosque se conocen
[4]. El flmdamentode estascaracterísticasserelacionacon la longitud de
correlaciónde canje.En estosmaterialestomaun valor que essuperiora

6
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la distanciaentrecristales,y produceuna cancelaciónde la anisotropía
macroscópicadelmaterial. [5]

- Los imanesde mayor producto energéticotambiénposeenestructura
nanocristalina pero propiedadesradicalmente distintas [6]. La fase
cristalizada, de gran anisotropía,manifiesta sus mejores propiedades
cuandosutamañoesinferior al del monodominioy además,los cristales
seencuentranaisladosmagnéticamentemedianteunafaseparamagnética

- Ciertosmaterialescon estructurade multicapa[7] o de sólidogranular[8]
quealternanfasesferromagnéticasy paramagnéticas,exhibenpropiedades
tales que como la magnetorresistenciagigante. Este fenómeno se
relacionacon la variaciónde la dispersiónde los electronesde conducción
con el estadode imanacióndel material, la cual fluctua en dirección en
longitudesde decenasde Á.

- Recientemente,sehandescritoen la literaturaexperimentosqueponenen
evidenciala apariciónde fenómenosmagnéticosen láminasultrafinasde
materialesparamagnéticos,al serdepositadossobrecristalesde Co [9]. la
inducción de magnetismoen sustanciasque cuando sepresentancomo
materialmasivono lo son serelacionacon el hechode que la longitud de
penetracióndel canjedel materialmagnético,esdel mismo ordenque el
tamañodelmaterialno magnético.

1.4Magnetorresistenciaanisótropa.

Magnetorresistencia(MR) esel cambio de la resistividadeléctricainducido por
un campo magnéticoexterno. Cuando calificamos la MR como positiva o
negativanosreferimosal incrementoo decrementode la resistividadcon el campo
magnético.El modelo de Drude de conducciónen los metalesno da cuentade la
aparicióndeestefenómeno,sin embargoaparece,en mayoro menormedida,en
todoslos metales.LaMR no sólo dependede la intensidaddel campomagnético,
sinotambién,en algunasocasiones,de suorientaciónrespectoa la corriente,y así
sedistingueentremagnetorresistencialongitudinaly transversal.Normalmentese
espresaen valoresrelativosdevariaciónde la resistividadrespectoaun estadode
imanaciónconcreto(generalmenteel estadodesimanado).Sedistinguendistintos
tiposdemagnetorresistencia[10]:

- Magnetorresistenciaordinaria. Es la que seobserva en los metalesno
magnéticos. existe también en los magnéticos, pero se encuentra
enmascaradapor otros efectos.Su valor es muy pequeñoy ambasMR
transversaly longitudinal son positivas, creciendocon el cuadradodel
campoy sin quealcanceningúntipo de saturación[11].

- Magnetorresistenciaanisótropa [12]. Es la que apareceen los metales
ferromagnéticosy susaleaciones.La longitudinal sueleserpositiva, y la
transversalnegativa.Es el tipo de magnetorresistenciaque apareceen las
muestrasde Ni/Co que se estudianen estamemona.

7
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- Magnetorresistenciagigante. En 1988, Baibich y colaboradores[7]
descubrieron elevados valores de magnetorresistencianegativa en
multicapasde Fe/Cr, en las que la interacciónde canje entre láminas
induceun alineamientoantiferromagnéticode las láminas adyacentesde
Fe. Las variacionesde resistenciaque seencontraroneranmayoresque
un factor dos. Posteriormente,estos efectos, junto con complicadas
oscilacionesde la MR y en el sentidodel acoplamientodel canje, se han
observadoen una gran variedadde multicapas.A causade los elevados
valores que adopta, la MR en estos materiales se suele denominar
gigante. Sin embargo,lo quela distinguede laMR anisótropa,no estanto
sumagnitudcomo el hechode que esnegativaen todaslasdireccionesde
aplicación del campo. Más recientemente,y de manera independiente,
Berkiwitz [13] y Xiao [8] han encontradomagnetorresistenciagigante
tambiénen sistemasgranulares.El origen de estetipo de MR pareceestar
en la dispersiónque sufrenlos electronesde conduccióncon el momento
magnéticodel material,cuyaorientación,en el estadodesimanado,fluctua
en longitudesdedecenasde A. Cuandoseimanael materialla dispersión
semodifica,y la resistividadvaríanotablemente.

A continuación se describe con mayor detalle el fenómeno de la
magnetorresistenciaanisótropa,que es la que exhibenlas multicapasde Ni/Co
queseanalizanen estetrabajo[14].
El descubrimiento de la magnetorresistenciaamsótropaen los materiales
ferromagnéticosse debea William Thompson,Lord Kelvin (Glasgow, 1857)
[15]. La fenomenologia de esta propiedad es muy similar a la de la
magnetostricción.Ambasmagnitudesdependen,no del sentidode la imanación,
sino de su dirección. La dispersiónde los electronesde conducción(y por lo
tanto la resistividaddelmaterial)varíasegúnla orientaciónde los orbitales3d de
átomo magnéticorespectoa la corriente.El cambio del estadode imanacióndel
materialhacevariarla orientaciónde los orbitales3d, pormedio de la interacción
spín-órbita,dandolugar a un efectode resistividadanisotrópico[16].
Generalmente,el análisis de la magnetorresistenciaanisótropase hace en el
marco de la ecuacióndel transportede Boltzmannpara un gasde electrones
libres, en la aproximaciónde tiempo de relajación.La corrientetotal sedescribe
en términos de dos contribucionesindependientes,constituidas por las dos
posibilidadesde spín [17]. El recorrido libre del electróndependede su spín y,
con el fin de tener en cuenta el efecto anisótropo,del ángulo entre el vector
velocidady e imanaciónM.
La fUnción de distribuciónelectrónica,en la posiciónr y con unavelocidady se
escribede la forma:

f(v,r) =f0(s)+g(v,r) (1.2)

8
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Aquí,f0(s) esla distribución de Fermi-Dirac en equilibrio en la energíae=¼mv
2,

y g(v,r) esla desviacióndel equilibrio en presenciade un campoeléctricoE. La
ecuación(1.2) y las posterioresse aplican a sendostipos de portadores.La
ecuacióndel transportede Boltzmannlineal y en la aproximaciónde tiempo de
ralajaciónvienedadaporla expresión:

£~(v~r)E¿Yo(c) g(v,r) (1,3)

r

en la que e y m son la cargay la masadel electrón respectivamente,y y es el
tiempo de relajación,que dependedel spin. A bajastemperaturas(bajaspara el
gasde electrones),sólo seconsideranlos electronescon energíadeFermi. Por lo
tanto se escriber=Á/VF, donde2 representael recorrido libre del electrón.La
velovidadde FermivF seasumequeesla mismaparaambostipos deportadores.
La densidadde corrientese obtiene integrandola ecuaciónde Boltzmannen el
espaciode velocidadesde acuerdoconla expresión:

J(r) = ~e(~)Jd3vvg(v,r), (1.4)

en la queh esla constantede Plank.
Para introducir el efecto anisotropico,seasumeuna dependenciadel recorrido
libre medio con el ángulo 9entrela velocidady del electróny la imanaciónM de
la forma:

¿(e)= ¿o(l~acos29~bcos49). (1.5)

Los parámetrosa y b son una medida de la anisotropía de la dispersión
(scattering).Normalmentesedesprecianlos términosde ordensuperior.
Parameterialesmasivos,la distribución de no equilibrio esindependientede r, y
la soluciónde la ecuaciónde Boltzmannvienedadapor:

12(9),
g(ú)=eE4I c~j(e) (1.6)

LÓSJ

dondeE sedirige a lo largodel ejex, y ú~ esla componentex delvectorreducido
U~V/VF. De la sustituciónen las ecuaciones(1.6) y (1.4), seobtienela densidad
decorrientJy la conductividadparacadatipo de portadoro

9



j r¿e2 3 t3~.2
— = id
E 2mv¡~ ~4e) (1.7)

donden esla densidadde electronestotaldadapor:

SgFmvpl3
>2=—Ii.

3 Lhi
(1.8)

La evaluaciónde la ecuación(1.7)si el recorridolibre medioesisótropoconduce
al conocido resultado de Drude. En el caso de recorridos libres medios
anisotrópicoscomo el de la expresión(1.5), la conductividadparacadatipo de
portadoresesfuncióndelánguloO entreM y E.

ne2 2~[í ‘a

—(4a+.~%b)cos2O]

(1.9)

Deaquísesigueque, si el mecanismomicroscópicoque conducea un recorrido
libre medio quecontienehastala cuartapotenciadel cosala conductividadsólo
dependedela segundapotenciade cosO.Si indicamoscon los superíndices‘1 y 1-
las contribucionesde los dos portadores,el efecto de magnetorresistencia
anisótropapara cadauno de ellos vienedado por la variación relativaentre la
medidacuandoimanacióny corrientesonparalelos(par) y perpendiculares(ver):

C
t(~)

— Pper) =

Ppar ~ Upar )
El efectototal, considerandoambascontribuciones:

CPpar— Pper —

Ppar >1
s4(4a’+Mb’)+2t(4a’ +~b~)

(1.11)

2 t(~)+nbt(4~)
5 35 (1.10)

lo
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La introducciónde las condicionesde contornoo periodicidadadecuadassobre
la fUnción g(v,r) al resolver la ecuación (1.3), permite el estudio de este
fenómenoen diversasgeometrías.
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Capítulo 2

TécnicasExperimentales

2.1 Pulverización Catódica

2.1.1 Técnicasdedeposicióndepelículasdelgadas.

Existen numerososmétodosde producciónde materialesen forma de película
delgada[1]. Sepuedeestableceruna clasificaciónatendiendoa la naturalezade
los procesosque intervienenen el transportede material a depositary en la
propia deposición.Así, es posible distinguir entre técnicasde deposiciónde
películasdelgadasfisicas,químicasy fisico-quimicas:

-TECNICASFÍSICAS:
- Evaporacióndel material a depositarpor medio de energíatérmica,y

posteriorcondensaciónsobreun sustrato,generalmenterefrigerado.
- Epitaxiade hacesmoleculares.Es unavariedadde la evaporaciónen

la que el material se calientaen vacíomedianteunaresistencia,dentro
de pequeñoscompartimentos(célulasKnudsen),lo que da lugar a un
hazde átomosqueeseyectadoporunpequeñoorificio.

- Deposiciónpor hazde iones. Se generaun haz de iones del material
que se desea depositar, y se deposita a baja energía (alrededorde 100
eV), directamentesobreun sustrato.

- Deposicióncatódica (Sputtering).La extracciónde material serealiza
medianteun procesomecánico,al seréstebombardeadocon los iones
aceleradosde un plasma gaseosomantenido a baja presión. La
naturalezadel campoeléctrico utilizado en la aceleraciónde los iones
caracterizalas diferentesmodalidadesde éstatécnica.

- Deposicióncatódicamediantehaz de iones. Es unprocesomezclade
los dosanteriores,en el que seproduceun haz de ionesque seacelera
contraelblancoparaproducirla extracciónde material.

- Ablación losen La extracciónde material se realiza comunicando
energíamedianteun hazlaserde alta potencia.
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TÉCNICASQUIMICAS:
- Deposiciónquímicaenfasehúmeda.Sedepositaun materialsobreun

sustratoa travésde unareacciónquímicao electroquímica.
- Deposiciónquímicaenfasedevapor(CVD). Los componentesdeuna

fase gaseosareaccionanpara formar una película sólida sobre un
sustrato.

IrÉCMCAS FÍSICO-QIJIMICAS
Es una variedadde la deposiciónquímicaen fase de vapor, en la que la
reacción química es asistida mediante algún proceso fisico. Así se
distinguen:CVD asistidaporplasma,foto-CVD, laser-CVD,etc.

2.1.2Descripcióngeneralde la técnicadedeposicióncatódica

La pulverización catódica o sputtering, es un proceso de deposiciónfisica
medianteplasmaluminiscentemantenidoa bajapresión(10~-1 mbar).Mediante
la aplicaciónde un campoeléctrico, los ionesdel plasniase acelerancontrael
materiala depositar,denominadoblanco.La energíatransmitidaa los átomosdel
blancoa travésde la interacciónmecánicadel choque,haceque algunosde ellos
sedesprendan,y finalmentesedepositensobreun sustrato.Estatécnicapermite
depositar todo tipo de materiales, simples o compuestos,conductoreso
dieléctricos.Además,todosustrato,tanto dieléctricocomo conductor,quepueda
serpuestoen vacío y calentadoligeramente(60 ó 700C) es compatiblecon este
proceso.
Una instalación de pulverización catódica consta fUndamentalmentede los
siguienteselementos(figura 2.1):

Figura2.1. Instalacióntípicadepulverizacióncatad’ . C, cámarade
procesos;PB, pletinade blancos;PC, pletinade cierre; HP, bombeo
primario;RS,bombeosecundario.

14
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- una cámarade depósitoequipadaparapulverizacióncatódica;
- un grupo de bombeoen dosetapas(vrimaria y secundaria),capazde

llegar a presionesinferiores a 10~ mbar y de bombeareficazmente
contra 10-2mbar;

- una fuentede alimentacióneléctricade alta tensión,continuao de alta
frecuenciadependiendodelproceso.

El blanco está situado en la cámara de vacío en forma de placa de unos
milímetros de espesory superficie similar a la zona a recubrir (figura 2.2). El
blanco se fija sobreun electrodorefrigerado (cátodo) que se polariza a una
tensióncontinuao de radiofrecuencia,dependiendodeltipo de pulverizaciónque
sevaya a realizar. Otro electrodo(ánodo), se situa paraleloal blancoy a unos
pocoscentímetros;en muchoscasos,el ánodoesal mismotiempo portasustratos
y se conectaa masaparafacilitar su ionización.

(-1-)

Haciael

grupode

bombeo

Figura2.2. Recintodepulverización

El equipo de pulverizacióncatódicaque se ha utilizado parala fabricaciónde
granpartede las muestrasobjetode estamemoriaesun modeloALCATELSCM-
600, pertenecienteal Instituto de MagnetismoAplicado. Constade una cámara
de depósito cilíndrica, de 600 mm de diámetro, en cuya basese alojan tres
cátodoscircularesde 100 mm de diámetroy un cátodocircular de 50 mm de
diámetro; el grupo de bombeoconstade dos etapas,primaria de rotatoria y
secundariade turbomolecular.Alcanza un vacío en la cámarade í0~ mbar y
puede evacuarcontinuamentecontra una presión de 10-2 mbar. El gas de
descargaes argón de purezaN-55. Asimismo cuenta con dos fuentes de
alimentación1W y una DC, lo quepermitellevar a cabodiversosprocesos,como
deposición simultáneao alternadade varios materiales, limpieza iónica del
sustrato,etc. Una tercerafuente, en estecasoRF, estáconectadaa la pletina
portasustratos,y permite hacer limpieza iónica del sustrato (etching) y
pulverizacion con el sustrato polarizado (Añas sputtering). Los cátodos,

Sustrato
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refrigeradospor agua, estánsituadosen la basede la cámarade depósito.La
plataformasuperiorde la cámara,tambiénrefrigeradapor agua,puederotarcon
velocidadcontrolada,y albergados porta sustratoscirculares de 100 mm de
diámetro.La distanciaentreblanco y sustratose puedeajustarentre SO y 100
mm. Uno de los portasustratossepuedecalentarhasta6500C.

2.1.3Mecanismofísico de la pulverización

En la pulverizacióncatódica,la eyecciónde átomosesun procesopuramente
mecanicodebidoal choquede iones sobreel material a depositar.Mientrasque
en un procesode evaporación,para desprenderlos átomosse les comumca
energíatérmica,en la pulverizaciónexisteunatransferenciade energíamecánica,
a través de intercambio de cantidadde movimiento entre el ión del gas
luminiscentey los átomosdelblanco(figura 2.3). Estemecanismoconfiere a la
pulverizacióntres característicasdiferenciadorasrespectoa otros procesosde
deposición:

- El proceso es puramentemecánico,y el blanco se mantiene a
temperatura ambiente. En la práctica, el blanco se calienta
ligeramentedebidoal bombardeoiónico, y necesitarefrigeración.

- El caractermecánicodel procesohaceque el bancocompuestopor
varios elementossepulvericeigual que un elementopuro, y que la
aleaciónsedepositeen la mismaproporciónque la delblanco.En la
práctica,suelehaberciertapérdidade estequiometría;en materiales
en forma de óxidos, ésto se compensamediantelo que se conoce
comopulverizaciónreactiva.

AÉ III
+

Gasif

N Solido

Iv

Figura 2 3 Mecanismo físico de pulverización 1 expulsión de
átomos; JI, colisión ión-átomo, transferencia de cantidad de
movimiento y generaciónde calor; III, neutralizaciónde iones,
expulsióndeátomosggseosos;1V absorcióndeionesg~seosos.
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- La energíade las partículaspulverizadases muchomayor que la de las
evaporadas.La energíamediaesde 1 a 10 eV, lo que corresponderíaa
temperaturasde evaporaciónsuperioresa 100000C[2].

2.1.4 Característicasdel flujo de paniculaspulverizadas

Laspartículasexpulsadasbajoel impactode los ionessoneléctricamenteneutras;
al atravesarel plasmasólo sejoniza unafracción de partículasqueno sobrepasa
el 1%. Esto permite utilizar esteproceso para recubrir materiales aislantes
(cerámicasvidrios, plásticos).En sistemasconvencionales,el bombardeoiónico
esnonnalal planodelblanco,y la eyecciónde materialserealizapreferentemente
en la disección perpendicular.Las velocidadesde los átomos evaporados
térmicamente,siguenunaley de distribución dondeel máximo sesitúaalrededor
de energíasde 0.2 eV, aproximadamente.En pulverizacióncatódica,la velocidad
mediacorrespondeaunaenergíade 4 eV, y unafracción apreciabledepartículas
alcanza50 eV [2]. Por tanto, los átomospulverizadosllegan al sustratocon
energías50 6 100vecessuperioresa las delos evaporados.
Como consecuenciade todoésto:

- La energíade los átomospulverizadoses suficienteparaproducir la
expulsiónde losgasesadsorbidospor el sustrato,por lo que serealiza
asíun desgaseadoparcialde la superficiea recubrir.

- Unapartede los átomospulverizados,altamenteenergéticos(50 a 100
eV), escapazde pulverizarel sustratoy crearasícentrosde nucleación
[3].

Los fenómenosde nucleación y crecimiento en las capas pulverizadas son
análogosa los que sepresentanen la evaporación,aunqueesposibleresaltardos
particularidades:

- El repartouniformey la mayor densidadde los islotesde crecimiento
hacenque sea posible obtenercapascontinuasde mayor espesor;se
atribuye a estacaracterísticael hechode que las capaspulverizadas
seanen generalmásadherentesquelas evaporadas.

- Unaconsecuenciade la fuertedensidadde los islotesesqueel tamaño
de los granoscristalinos sea en general, menor que en las capas
evaporadas(10a 20 nm).

Las películasno crecende manerauniforme, como los materialesmasivos.La
rugosidaddel sustrato,los efectosde sombray la distribución de los islotesde
crecimiento conducena un crecimiento preferencial del depósito según la
direcciónnormalal sustrato.Así resultaunaestructuracolumnarcomola descrita
en el modelo de 13. A. Movchan y A. y. Demchishin [4] (figura 2.4). La
estructuradependeesencialmentede dos factores: temperaturay presión de
argón.
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Tal y como serepresentaen la figura, las películaspulverizadascrecencon una
estructuracolumnar.Cuantomásalta esla temperatura,másgruesasy compactas
estánlas columnas.En cuantoal efectode la presión,cuantomáselevadaesésta,
másseparadasestánlas columnas,y menosdensaesla películacrecida.

Figura2.4. Estructuracolumnardel depósito. 1, estructuraporosa;JI,
zonade transición; III, estructuracolumnar; iv; recristalizaciónde
los gxanos.Los ejes representanla tempreaturadel sustrato 7 en
relacióna la temperaturade fisión del material,TM.

2.1.5Técnicasdepulverización

La fabricación de una película delgada mediante la técnica de pulverización
catódicasuponedoscondicionesiniciales:realizaciónde vacio en el interiorde la
cámara,y mantenimientode unapresiónconstantey comprendidaentre lO~ y 1
mbardel gasdetrabajo. La presiónde depósitodependede la técnicautilizaday
de las condicionesde crecimientode la película.En segundolugar, esnecesano
ionizarelgasde la cámara(engeneralargón)paraconseguirun flujo importante
de ionesmediantela polarizacióndelblanco.

Vacio
La calidaddel vacío que seobtieneen la cámara,escrucial en la realizacióndel
depósito.El vacíoprevio intervienedecisivamenteen la purezade la muestra.En
la pulverizaciónde metalestalescomo el cobalto,esnecesariola obtenciónde un
vacío mejor que 10-6 mbar con el fin de evitar el crecimientode óxidos. La
naturalezadel gas de descargadurante la pulverización interviene en tres
aspectos:

9
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- Lapresióndel gas de descargadeterminael recorridolibre medio de
las moléculaspulverizadasy en la cantidadde moléculasgaseosasque
lleganal sustratoporunidadde tiempo.

- El flujo gaseosoQ, se define como el producto de la velocidadde
bombeo,S, medidaen litrosporsegundo,y la presiónen la cámaraP.

- Purezadel gas residualí. Si el gasintroducido fuera absolutamente
puro,la presióndevapor de los materialesqueponemosen vacíofuese
nulay las superficiesde la cámarano desgasificaran,el flujo gaseoso
Q, estaríaconstituido únicamentepor argón y seobtendríanpelículas
de excelentecalidad. La desviaciónde las condicionesanteriormente
citadasva en detrimentode la purezadelgasde depósito.

Por todo lo anterior, la mejora de la pureza del gas residualpasa por la
disminución del flujo de desgasificaciónde las paredes,y el aumento de la
velocidadde bombeo del gasconsideradoa la presión de trabajo. En nuestro
caso,duranteelprocesode depósitoseutiliza el bombeode la turbomolecular,
quemantieneS= 430 Ps.

Ionizaciónde gases
El fenómenode ionizaciónde un gasesunprocesofisico por el cualel gas,que
en condicionesnormales es un aislante eléctrico, se hace conductor. El
mecanismofisico es el siguiente:el gascolocado entredos electrodossiempre
contienealgunoselectroneslibres. Demaneranatura],debidoa la acción de los
rayosultravioletasy cósmicosambientales,algunosátomosdelgasseionizan. Al
aplicarun campo eléctrico entre los electrodos,estos electronesse aceleran,
chocancontraátomosde gas,e inducennuevasionizaciones(figura 2.5)

(+)

Figura2.5. Ignición de ladescarg»;A,átomoneutrodegas,A~ión de
gas,C electrón.

5)

III AAAA/

\
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Los iones, al quedar cargadospositivamente,son atraidospor el electrodo
negativo(dondesesituael blancoen un sistemade pulverización),y expulsan,
porefectodel choque,átomosy electrones.Estoselectrones,tambiénacelerados
por el campo eléctrico, encuentranen su recorrido nuevosátomosa los que
tambiénionizan, repitiéndosenuevamentetodo elproceso.Si la presióndel gas
está comprendidaentre ciertosvalores, el fenómenose amplificará hasta un
estadode equilibrio donde las neutralizacionescompensena las ionizaciones.
Estosprocesosrecibenel nombregenéricode descarga.
Segúnsu evolucióncon la corrientey el voltaje en el cátodo,se distinguentres
etapasen la descarga[1] (figura 2.6)

- Descarga de Townsendno luminiscente, caracterizadapor su baja
densidadiónica. Esta es la región en la que trabajan los tubos de
tonizaclon.

- Descargaluminiscente,tambiénconocidacomo descargaabnormal.
Se obtieneuna vezque el bombardeoiónico alcanzatoda la superficie
delblanco.Posterioresaumentosde la potenciade la fuente,producen
mcrementosdel voltaje y de la densidadde corriente. Es el régimen
que seusaen la deposicióncatódica.Si no se refrigera el blanco,se
producenelectronestérmicosque seunena los secundarios,lo que da
lugaraunaposterioravalanchao arco.
Descargaen régimende arco; se utiliza en soldaduray metalurgia
dada su elevada temperatura. Apenas se utiliza en procesosde
deposición por su inestabilidad. Se manifiesta como fenómeno
parasitarioen las cámarasde pulverizaciónal perturbarla alimentación
eléctrica. Se caracterizapor una fuerte luminosidad,y una densidad
iónicamuy elevada(másdel 10% de los átomosestánionizados)

1200

1000

2 800
a>~ 600

400

200

o

Densidadde corriente(A/cm’)

Figura 2.6. Distintos regímenes de descarga: .1, descarga de
Townsend;JI, descarganormal; III, descargaanormal;iv; descaiga
dearco.

10” 10.6 1
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Procesodiodo a tensióncontinuao diodoDC
La figura 2.7 representala disposicióntípicade una cámarade depósitoque hace
uso de esteproceso.Está equipadacon dos electrodos:un cátodoconectadoal
poío negativode una fuentede alimentaciónde alta tensión(3 a 5 kV), y un
ánodosituadoa algunoscentímetrosdel anterior.La cámaraestáconectadaa un
grupode bombeocon dosmisionesprincipales:evacuarel aire hastaalcanzarun
vacíoinferior a lO~ mbary mantenerunapresiónconstantedel gasde descarga
duranteel procesode pulverización(típicamente,entre 10-2y 1 mbar). De esta
manera,semantieneuna corrientede gasde depósitolo máspuro posible. En
nuestrocasoel gasutilizado esel argón.

Agua t ~

Figura 2.7. Dispositivo típico de pulverizacióndiodo DC: A, ánodo;
C, cátodo;FA, flente de alimentación;O, haciael grupo debombeo;
U>1 microválvuladegases;U>2, válvuladeaislamientode la cámara.

El procesodiodo DC permite depositarcualquier tipo de material conductor
(metalesy sus aleaciones),y algunosligeramenteconductoreso semiconductores
(comocarbono,germanio,silicio, carburode silicio). No permitela pulverización
de materialesdieléctricoscomo sílice, alúmina,etc, ya que las cargaseléctricas
aportadaspor los ionessobreel blancono puedenserconducidaspor el material
aislante.Paraestoscasos,esnecesarioutilizar el procesoRE. En cuantoal tipo
de materialesquepuedenserrecubiertos,no existeprácticamentelimitación, si se
exceptúanaquellosquenopuedenserpuestosen vacío, y los que no resistenun
ligero calentamiento(sin refrigeración,se alcanzan&cilmente los 200

0C)

Pulverizaciónen radiofrecuenciao procesodiodoRF
Mediante esteprocesoes posible la pulverizaciónde blancosconstituidospor
materialesaislantes,y que por lo tanto, no son susceptiblesde serutilizadosen
procesosdiodoDC. El plasmaestáconstituidopor tantosionescomoelectrones.
Durantela polarizaciónnegativadel blanco,ésteatraelos ionespositivosquelo
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pulverizany carganpositivamente.En el semiperiodopositivo, el blanco atrae
electrones,quelo descargan(figura 2.8).

y

Figura 2.8. Pulverizaciónde materialesaislantes.En el semiperiodo
negativo1, tiene lugar la atracciónde iones y la pulverización del
blancoaislanteAl. En Ji, se producela atracciónde electronesy la
neutralización

Cuando la frecuencia es suficientementebaja (por debajo de 150 kHz), la
movilidad de los ionesestal que, teniendoen cuentalas dimensionestípicasde
estossistema,puedenllegar a alcanzaramboselectrodosduranteun periodo,y
así,pulverizanalternativamentecátodoy ánodo.
Al incrementarla frecuenciaseconsiguendosefectosimportantes:

- Porun lado,los electronesdelplasmaoscilancon suficienteenergíacomo
paraionizar los átomosgaseosos.Sereducela dependenciade la descarga
respectoa la emisión de electronessecundariospor el blanco. De ello
resultauna disminuciónde la tensiónde ignición de la descargaparauna
presióndada,o alternativamente,una disminución de la presiónmínima
para una tensión de polarización dada. Mientras que en el caso de
procesosdiodo DC se necesitan típicamente 1000V para iniciar la
descarga,en RiF puedenser suficientes 100 y, y la presión mínima se
reduceen un ordende magnitud.

- Otro efectodelincrementode frecuenciaesque, dadala elevadamasade
los iones, éstospennanecenlo suficientementeinmóviles como para que
seadespreciableel bombardeode los electrodos.

1 II
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La diferenciade movilidad entrelos portadoressetraduceen una característica
1(V) comola que serepresentaenla figura 2.9.

Figura2.9. Aparicióndela tensiónnegativapulsadaen el cátodoRF.

Apareceun excesode la corrienteelectrónicarespectoa la corriente iomca.
Duranteel semiperiodopositivo, seatraehaciael electrodounagrancantidadde
electronesnegativos,mientrasque en el semiperiodonegativo, la densidadde
iones es baja. Si el electrodo se acopla capacitivamentea la fuente de
alimentación,la imposibilidad de transponeneto de cargahacequesedesarrolle
unpotencialnegativopulsadoenesteelectrodo[5, 6] (segundapartede la figura
2.9). El valor medio de este potencial se denomina potencial de
autopolarización, V~, y graciasa él se consiguela pulverización efectiva del
cátodoen RiF. La unión capacitivase consiguea travésdelpropio blanco,si está
constituido por un material dieléctrico, o mediante un capacitor de bloqueo en
sene, para permitir la pulverización de blancos construidoscon materiales
conductores.
La frecuenciaa la que aparecenlos fenómenosanteriormentedescritosse situa
entre 1 y 30 MHz. Al encontrarsedentrode la bandade radiocomunicación,sólo
se permite la utilización de la frecuenciade 13.56 MHz y sus armónicos.En el
sistemaaquíempleado,sólo seutiliza 13.56MHz.

Igniciónde descarga Autopolanzación
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La figura 2.10 describeun sistematipico de pulverizaciónRl?. Al igual que en el
sistemadiodoDC, puedeestarconstituidoporvarioscátodosde distintasformas
y tamañossituadosa distanciavariabledel sustrato.En nuestrocasoseutilizan
cátodoscircularesplanosde 100mm de diámetroa 100mm de distanciadesdeel
sustrato.

Figura 2.10. Cámara de pulverización catódica diodo RF: PS,
portasustratos;FA, fuentede alimentación;O, diafragma;B, blanco;
Crf cátodo de radiofrecuencia;Ai, adaptadorde impedancias;y
válvuladegases.

Dadala naturalezade la polarizaciónRE, conel fin de situar apropiadamenteen
el cátodo la mayor parteposible de la potenciageneradapor la fuente, es
necesarioajustarla impedanciade ambos sistemas.La impedanciadel cátodo
varia con el tipo y dimensionesdel blanco,la presióndel gas de descarga,la
posicióndel sustratoetc.Por consiguiente,se utiliza un dispositivoadaptadorde
impedanciasconstituidoporuna red de condensadorese inductanciasajustables
de maneraautomáticao manual. Cuandose alcanzala condición de ajustede
impedancias,se anula la potencia reflejada, y toda la potencia generadase
transmitehaciael sistema.
Las limitacionesen cuantoa los materialesque se puedenutilizar como sustrato
sonlas mismasque en el casode procesosdiodo DC.

Pulverizaciónmagnetrón
El cátodo magnetrón es un perfeccionamientodel cátodo utilizado en la
pulverizacióndiodo clásica,y que permite aumentarla velocidadde depósito.
Esteperfeccionamientoconsisteen la aplicaciónde un campomagnéticointenso,
perpendicularal campoeléctrico en las proximidadesdel cátodo, y por tanto
paraleloa susuperficie.
Como seha mencionadoanteriormente,una descargadiodo DC semantienepor
los electrones secundarioseyectados del cátodo como consecuenciadel
bombardeoiónico. Los electronesque no chocancon moléculasde gas, se
alinean con el campo eléctrico (perpendicularesal cátodo),y finalmente son
captadospor el ánodo (figura 2.1 la). En un sistema magnetrón, en las
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proximidades de la superficie del blanco, se superponeal campo eléctrico
existente, un campo magnético perpendicular.De este modo, los electrones
describentrayectoriashelicoidalesalrededorde las lineasdelcampomagnético,y
aumentanconsiderablementelas posibilidadesde ionizar moléculasde gasen las
proximidadesdelcátodo.

(+)

B e

(-)

b

(-)

a

Figura 2.11. Principio del efecto magnetrón;a, sistemadiodo; 1’,
cátodomagnetrón

La eficacia de ionización de los electronessecundariosemitidos por el cátodo
creceal alargarsus trayectorias.El aumentode densidadiónica se produceen
una zona próxima al blanco, donde los ionestienen másposibilidadesde ser
atraidospor el cátodo.Las consecuenciasmásinmediatasson el aumentode
velocidadde depósito,y la posibilidadde disminuirla presióndetrabajo.
Lasvelocidadesde depósitopuedenllegar a ser50 vecessuperioresa las que se
obtienen en los procesosdiodo a igualdad de las otras condiciones. La
disminución de la presión mínima de trabajo, hace que sea posible realizar
pulverizacionesmagnetrónen DC a presionesde 10~ mbar.
Generalmentesedistinguendostipos de cátodosmagnetrón[1], en fUnción de su
forma geométrica: magnetrones planos (circulares y rectangulares) y
magnetronescilíndricos (en barraso magnetronescilíndricos huecos,tambien
llamados postmagnetrones).En nuestro caso se han utilizado magnetrones
planos,bienrectangulareso circulares,constituidospor imanespermanentes,los
cuales, dada su disposición, producenun campo inliomogéneo paralelo a la
superficiedel cátodo.El máximo de la componentetransversalestácomprendida
entre200 y 500 Oe, y el mínimo de intensidad,alrededorde 80 ó 90 Oe. La
inhomogeneidaddel campomagnéticosetraduceen una inhomogeneidaden el
rendimientodepulverizacióna lo largo de la superficiedel blanco,y por lo tanto
en el desgastedesigualdel mismo. Como se comentarámás adelante,este
fenómenocobraespecialimportanciaen el casode blancoscompuestos.Un caso
importanteen la técnicamagnetrónse presentaa la hora de pulverizarmateriales
que son magnéticosa temperaturaambiente. Si el espesordel blanco es
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demasiadogrande,las lineas de campo del magnetrónse ciegan a través del
propio blanco,con lo que se disminuye,e incluso seanula,la eficaciadelmismo.
Si sereducedemasiadosu espesor,debidoa la inhomogeneidadde desgaste,se
correelpeligro de perforarelpropio cátododurantela pulverización.
Los materialesmagnéticosmásutilizados en los cátodosmagnetrónsonferritas
de bario, Alnico o imanesde tierra rara. Estosúltimos, al poseerun elevado
campocoercitivoy productoenergéticomáximo, saturanlos blancosmagnéticos,
y soncapacesde mantenerun camposuficientementealto delantedelblanco.
La refrigeración de un magnetrónes fundamental,debido a la cantidad de
potencia eléctrica que se disipa en forma de calor. Sólo una pequeña parte de la
energíaqueprovienedelbombardeoiónico seempleaen la eyecciónde átomos.
Dadala inhomogeneidaden la distribución del campomagnético,el bombardeo
iónico y laproducciónde calorse concentraen ciertaszonasdelblanco.

2.1.6 Obtencióndecompuestosy inulticapas

Uno de los camposde aplicación principalesde las técnicasde pulverización
catódicaeseldepósitode materialescompuestos.En estatécnica,la composición
de la capapulverizadaesgeneralmentela misma que la del blanco. Esto esen
generalválido incluso cuandolos rendimientosde pulverizaciónde algunosde los
constituyentes son diferentes. Al iniciarse la pulverización del material
compuesto, el constituyentecon mejor rendimiento es eyectado de forma
preferente.Así, se forma en la superficie del blancouna capade composición
diferente,pobreen la especiede más alto rendimiento.De estaforma, sereduce
la proporciónde estasustanciaque sepulveriza,restableciendosela composición
inicial.

Pulverizacióndfrectade la aleación
Esta técnica se utiliza para la fabricación de aleaciones de diversas
composiciones,como NiCr, Permalloy,FeB, etc. Cuandose realizaun proceso
de pulverización de este tipo, es importanteel control de la temperaturadel
blancoy de la tensiónde polarización.Si uno de los constituyentesde la aleación
esdemasiadovolátil (comoocurreen el casodel latón, constituidopora y Cu),
puede producirse su evaporación, lo que dará lugar a una pérdida de la
proporciónen la capadepositadarespectoa la composicióndel blanco.Porotra
parte,puestoque el aumentode rendimientocon la tensiónaplicadano es igual
para todos los materiales,variacionesde la tensión de polarización pueden
conllevarcambiosdemasiadograndesde los rendimientosde polarizaciónde los
elementosdelblanco.

Blancoscompuestos
En estecaso,el blancoestádividido en diferentespartes,constituidacadauna de
ellasporuno de los elementosde la aleaciónfinal, en lugar de poruna aleación
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homogéneacomo en el caso anterior. La composición de la muestra final
dependede la superficiede cadauna de las distintaszonas,y delrendimientode
pulverización de cadauno de los elementos.Si ademásse utiliza un sistema
magnetrón, 1 que implica que la eficiencia de la pulverizaciónno va a ser
demasiadohomogéneaa lo largo de la superficie del blanco,es tambiénmuy
importantela posiciónrelativade los distintoselementos.
Los blancoscompuestosse fabrican de diferentesmodos. Los más sencillos
consistenen soldar o pegarel elementomas escasosobreun blancodel otro
material [7]. En casosmás elaborados,el blanco del material principal está
constituido por una seriede hoquedadesdondese disponenpiezasde distintos
materialessegúnla composicióny proporcionesquesedeseenen el depósito[8]

Copulverizaciónde constituyentes
Consiste en pulverizar separadamentecada uno de los constituyentesdel
depósito.Comocadaelementoespolarizadoindependientemente,sepuedellegar
atenerun grancontrolsobrela composiciónde la película,mediantela aplicación
de diferentestensionesa cadauno de los blancos.

Pulverizaciónalterna
Estemodo de deposiciónseutiliza tanto parala obtenciónde aleaciones,como
sólidos granulareso multicapas.Se pulveriza cada uno de los componentes
independientementeduranteun cieno tiempo. La alternanciadel depósito se
puedeconseguirde diversas formas: eléctricamente,mediantela polarización
alternadade los diferentesblancos,o bien mecánicaa travésdel desplazamiento
del sustratosobrelos diferentesblancoso medianteel ensombrecimientode los
mismos.
El diferentetiempo duranteel cualseestádepositandocadauno de los elementos
puros, suponela obtenciónde uno u otro tipo de material. Así, si el tiempo es
inferior al necesariopara el crecimiento de una monocapaatómica,la película
resultanteserá la aleación de los constituyentes,o la obtención de un sólido
metaestableo granularsi éstosson inmiscibles(normalmentese requierealgún
tipo de tratamientotérmico [9]. Cuandoel tiempo de depósitoes superior, se
obtieneun material con alternanciacomposicionalabruptay de pequeñoperiodo
espacialen la dirección de crecimiento.Estetipo de material, conocido como
multicapa,seobtuvoporprimeravezcon constituyentesmetálicosen 1980 [10].

2.2 Magnetómetro de Muestra Vibrante (VSM)

El momentomagnéticode sustanciasferromagnéticassemide mediantemultiples
técnicasexperimentales,tanto directascomoindirectas[11]. Entreestasultima%
las más comunes son las técnicas de difracción de neutrones,resonancia
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ferromagnética,efecto Hall ferromagnético,efecto Móssbauer,etc. Entre las
técnicasde medidadirectasesueleestableceruna división en dosgrupos:

- El primero estáconstituido por las técnicasbasadasen la medida de la
fuerza ejercidasobrela muestrapor un campomagnéticoinhomogéneo;
ejemplosde estegrupo sonla balanzade Faradayo el magnetómetrode
torque.

- El segundogrupo incluye aquellosmétodosbasadosen la medida del
voltaje inducido en un sistemade bobinasde detección,cuandovaríael
flujo magnéticoquelas atraviesa.Estavariaciónde flujo puededebersea
cambiosen el campomagnéticoaplicadoa la muestra,y por lo tanto a
cambiosen su imanación(fUndamentodel método balístico), o bien a
variacionesde la posición del especimencon respectoa las bobinasde
detección (principio de fUncionamiento de los magnetómetrosde
extracción,del magnetómetrode muestravibrante y del magnetómetro
SQUID).

La naturalezafisica delvoltaje inducido en el sistemade bobinascaptoras,podría
tambiénutilizarsecomo criterio de clasificación.Así, en los magnetómetrosde
extraccióny en los demuestravibrante,la ley de Faradayestableceque, al variar
temporalmenteel flujo magnéticoque atraviesael circuito constituido por las
espiras,apareceuna fuerzaelectromotrizque dependede la magnituddel flujo
magnético,y de la velocidadde variación de dicho flujo. En los magnetómetros
SQUID, el circuito de detecciónestá constituido por una o varias espiras
superconductoras,en cada una de cuales se inserta una o vanas timones
Josephson.Al variarel flujo magnéticoa travésde estasespiras,en virtud de un
efectode interferenciacuánticasuperconductora,apareceuna corrienteeléctrica
en el circuito queserelacionaconel flujo quelo atraviesa.

El magnetómetrode muestravibranterecibeestenombredelmétodoque emplea
pararealizarla medida: sehacevibrar la muestraen direcciónvertical mediante
un dispositivosimilar a un altavoz. La muestraimanadapor efectode un campo
magnéticoaplicado,induceun voltaje en un sistemade bobinadossecundarios
situadosa ambosladosde lamuestra.Estaseñalseamplifica y se comparacon la
producida por un imán de calibrado situado entre un sistema de bobinas
detectorassimilar. Estaseñalsedenominaseñalde referencia.El voltajede salida
esproporcionalal momentomagnéticodel especimen.

Durantela relizacióndeltrabajoexperimentalpresentadoen estamemoria,se ha
empleadoun magnetómetroLDJ modelo 9600 cuyo esquemade medida se
representaen la figura 2.12 [12].
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Trwt,.duc:or de
r.JLrenda

Figura 2.12. Representaciónesquemáticadel modode operacióndel
MagnetómetrodeMuestraVibrante.

En este sistema, la medida del voltaje inducido en el sistema de bobinas
detectorasse realizamedianteel uso la técnicade detecciónsíncrona,también
conocida como detección sensible a la fase. Ésto se lleva a cabo medianteel uso
de un amplificador “lock-in” (ALI), el cual realiza dos funcionesbásicas.La
primerade ellas es detectarsincronamenteel voltaje inducido en el bobinado
secundario,proporcionalal momentomagnéticode la muestra.Estevoltaje es
amplificado medianteun filtro de gananciaseleccionableen cinco décadas.Cada
uno de estosintervalos de amplificacióncorrespondea un rangode medida de
momentomagnéticodiferente,y que se extiendendesde0.01 hasta 100 esnu.
Como referenciase utiliza la señalgeneradaporun imán permanenteque oscila
solidario con la muestra.La señalprocedentede los bobinadosde medida se
amplifica sólo en su componenteflundamental,quees la frecuenciade oscilación.
Unavezamplificada,la señalse demodulaparaproducirun nivel continuo.Esta
técnicapermitela detecciónde señalesextremadamentepequeñasa lavezque se
conservaunaalta relaciónseñal-ruido.
La segundade las fUncionesquerealizael Ah esamplificar la señalde referencia
que provienedel imán permanente,y medianteun sistema de realímentación
negativa,controlarde maneraprecisala amplitudy frecuenciade vibración de la
muestra.A este sistema de control realimentadose le denomina control de
gananciaautomático.Deestamaneratodaslas medidasserealizancon la misma

Bleci,oim¡in
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frecuenciay amplitudde oscilación independientementede las característicasde
pesoo masadela muestra.
A travésde sencillasconsideracionesmatemáticas,sepuedemostrarquela señal
de salida del magnetómetroesproporcional,ademásde al momentomagnético
del especimen,a la frecuencia y amplitud de la vibración. Se considerael
especimenque seestámidiendo, como un dipolo magnéticode valor m. Si se
asumeque la velocidadque se imprime a la muestradurantela vibración sólo
tiene componenteen la dirección z, y que constade un solo armónico a la
frecuenciade oscilación,seinduciráun voltajeen estasbobinasenvirtud de la ley
de Faraday. Conocido el número de vueltas y la sección de las bobinas, la
distanciaentreéstasy la muestra,y la frecuenciay amplituddel movimiento,el
voltaje inducido serásólo representativodel valor delmomentom de la muestra.
El amplificadorquegobiernael movimientode la muestra,utiliza la señalde error
procedentede la realimentaciónpara rectificar el movimiento del motor de
vibración y, en consecuencia,el movimiento del imán de referenciay de la
muestra.
Con este sistema, es posible medir momentosmagnéticosdel orden de ío-~
e.nru. con nivelesaceptablesde ruido y haciendouso de constantesde tiempo
del amplificador“lock-in” del ordende un segundo.
Otro aspectoimportanteen el fUncionamientode un VSM es el sistema de
control del campo magnéticoaplicado. En nuestro caso, el campo se aplica
medianteunelectroimánalimentadoporunafuentede alimentaciónLDJ 9300. El
electroimány la fuente de alimentación,combinadoscon un gaussímetrode
efectoHall, forman un lazo de realimentaciónqueproduceun campoprecisoy
regulado,independientede fluctuacionesde la línea, remanenciao no linealidad
delnúcleo,y otrascondicionesque desvirtúana los sistemasde lazo abierto.El
campomagnéticomáximo accesiblea temperaturaambientecon estesistemaes
de 2.5 tesla.

2.2.1 Operacióna temperaturassuperioresa la ambiente

Con el fin de llevar a cabo experimentosde caracterizaciónmagnética a
temperaturassuperioresa la ambiente,seacoplaal magnetómetroun sistemade
calefacciónde la muestra,que permitela medida hastaun límite aproximadode
6500C. En primer lugar,parala instalaciónde estesistemasenecesitaun mayor
espacioen el entrehierrodel electroimánque para el sistema de temperatura
ambiente.Esto setraduceen que el mayor campomagnéticoaccesibleparalas
medidascon temperaturaesde 1 tesla en lugar de los 2.5 teslade los que se
disponea temperaturaambiente.
En la figura 2. 13 se esquematizael diseño del sistema de calefaccion.
Básicamenteconsisteen una resistenciabilMar de material no magnético(una
aleaciónde Cr-Ni), arrollada sobre un tubo que hacelas vecesde cámara
portamuestras. Todo el conjunto está en el interior de un tubo concéntrico con el
anterior,y el espacioentreambosconstituyela cámarade la resistencia.
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Van ulla portamuestras

Muestra

Cámara de la muestra

Figura 2.13. Representaciónesquemáticadel dispositivode medidaa
alta temperatura,acopladoal Magnetómetrode Muestra Vibrante.
Algunasdela dimensionesrepresentadasestánexageradas.

Enla cámarade la resistenciasehacevaciomedianteunabombarotatoriacon el
fin de preservarla resistenciade los efectosde las altastemperaturas.En la
cámarade la muestrasemantieneun flujo deargónparaevitar oxidacionesen Ja
muestra.La muestrasefija a la varilla de alúminamedianteun cementode alta
temperatura. La resistencia del horno se alimenta mediante un auto-
transformador,y la temperaturase controla medianteun termopar situado
próximo a la muestra.La corrienteque fluye por la resistenciaapenasinduce
campomagnético,al compensarselos efectosde cadauna de las ramasdel hilo
bilMar.
Como sedescribiráen capítulosposteriores,estesistemade alta temperaturase
ha usadofundamentalmenteparadeterminardiferenciasen temperaturasde Curie
en el Ni del ordende decenasde grados.A fin de comprobarla precisiónque
proporcionaestedispositivo, se midió la dependenciacon la temperaturadel
momentomagnéticode una esferapatrónde Ni, SRM 772. En la figura 2.14 se

Argon —

Cabezavibradora

Vacio

Resistenciab<filar

Termopar

Camaradel horno
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presentaestacurvajunto con suderivadafrentea la temperatura.La temperatura
de Curiemedidaesde 3550C,y la T~ nominalde esteestándardesde 354.20C.
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Figura 2.14. Dependenciacon la temperaturade la imanación de
saturaciónde una esferaestñndardde Ni. La línea discontinna
representala derivadaftente a la temperatura.La temperaturade
Curiemedidaes de 3550 C.

2.3 Difracción de rayos X

Una propiedad fundamentalde toda onda, y en particular de las ondas
electromagnéticas,es la difracción. Este fenómeno cobra su verdadera
importanciacuandola longitud de ondade la radiación,esdel mismo ordenque
las dimensionesdelobstáculoo rendija difractadores.Así, la radiaciónadecuada
parael estudiode laperiodicidadatómicade los sólidos, debetenerunalongitud
de ondadel ordendel espaciadoatómicotípico, esto es,una longitud de algunos
amstrongs(la-lo m). Estapartedel espectroelectromagnéticoesconocidacomo
rayosX.
El métodogeneralde operaciónde un sistemade difracciónde rayosX (XRD),
consisteen un haz de radiaciónemergentede un tubo de rayosX, que sehace
incidir sobre la muestra a analizar. La radiación difractada, que presenta máximos
de intensidadpara ciertosángulosentreel hazincidentey la muestra,se recoje
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medianteun detector.Estefenómenoes descritopor la ley de Bragg [13]: sea
la distanciainterplanarde la familia de planos(hkl), y 2 la longitud de onda

de la radiaciónutilizada. Entonces,el ángulo 9 entreel hazincidentey la fhmilia
de planos(bid) parael queaparecerámáximode difracción,verificara:

2d(hM)senO=n2 (2.1)

donden representael ordende difracción.
En la realización de los difractogramasde este trabajo, se ha empleado
difractómetrodepolvo SIEMENSD-5000, queutiliza la radiaciónKa del Cu (2
= 1.5418 A) y monocromadorde grafito. El métodode polvo esespecialmente
versátil,puestoque noprecisade muestrasmonocristalinas(a diférenciade otros
métodoscomo el del cristal giratorio o el método de Laue, que son indicados
parael estudiode monocristalesúnicos)[14]. La radiaciónmonocromáticaincide
sobrela muestrapolicristalina, y cada ciistalito individual difracta cuando su
orientaciónestal, que contieneplanosqueforman con elhazincidenteun ángulo
que satisfacela ley de Bragg. El tubo emisor de rayos X permanecefijo y,
mientras el portamuestras gira un ángulo 9, el detectorgira un ángulo 29 (Fig
2.15). De esta forma, el detector y el tubo de radiación se mantienen siempre en
posición especularrespectoal portamuestras.Cuando el ángulo O sea tal que
verifica la ley de Bragg para la familia de planos (bid), el detectorrecogerá
intensidadprocedentede aquelloscristalescuyosplanosde la familia (bid) sean
paralelosalplanodelportamuestras.
Parala identificaciónde las fasesa travésdeldiagramade difracción,secompara
la posición y relación de intensidadesde los máximos de difracción con los
valorestabuladosen la basede datosASTM. A pesarde que el métodode polvo
se aplica fimdamentalmentea muestraspolicristalinasy orientadasal azar, la
apariciónde máximoscon intensidadesrelativasdistintasa las consignadasen las
fichas ASTM, indica la presenciade texturaso crecimientospreferencialesde la
dirección correspondintea ese máximo de difracción, a lo largo de la
perpendicularal planodelportamuestras.
La relación (2.1) se veriflca exactamentesólo cuandonosencontramosen las
condicionesidealesde Bragg. Esto ocurrecuandolascristalesde la muestrason
suficientementegrandes(tamañolineal típico superiora 1000 A), se encuentran
libres de tensionesy la radiaciónincidentees exactamentemonocromática.Las
desviacionesrespectoa estascondicionesideales,tienencomo consecuenciaun
ensanchamientode los picos de difracción. Esteensanchamientode los picos se
cuantificaconla medidade la anchuradel máximoa mitadde sualtura,2(A~. A
continuaciónse discute brevementeel ensanchamientode los máximos de
difracción debido al dispositivo experimentaly a la naturalezadel material
analizado,en concretoaltamañode los cristales.
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Ensanchamiento debido al dispositivo experimental Aparece como
consecuencia de la divergencia del haz, del tamaño de las lentes y del
ensanchamientonatural de la radiación incidente. Se puedeestimar su efecto
sobreel diagramade difracción utilizando una muestrapatrón,con un tamaño
cristalino superiora 1000 A y libre de tensionesinternas.Seadmiteque, por las
característicasde la muestrano sedeberíaproducirensanchamientoen los picos,
y porlo tanto,el ensanchamientoque aparezcase debea efectosdelinstrumento.

51 tron’Así, se denotaeste ensanchamientodebido al aparatocomo 2(A ®pa el
ensanchamientodebidoa la naturalezade la muestrasepuedeestimarapartirdel
ensanchamiento experimental a través de la siguiente relación [15]:

2(A9)m=ú~ = J2(A0~t;j,,eai 2(A9)~~61, (2.2)

Ensanchamientodebidoal tamañode los cristales. El cumplimientoestrictode
la ley de Bragg, daría lugar a diagramasde difracción formadospor lineas o
“deltas de Dirac”, estoes, sólo habriaintensidaddifractadacuandoel ánguloO
verificaraexáctamentela relación(2.1). En la deducciónde estarelaciónseparte,
como premisainicial, de quela periodicidadcristalinaseextiendehastael infinito
[13]. Cuandoseconsiderael tamañofinito del dominio de coherenciacristalino,
laslineasde difracciónseconviertenenfuncionespicudas(similaresen aspectoa
gaussianas).En estasituación finita, no sólo existedifracción paralos ángulos
queverificanexactamentela ley de Bragg, sino quehay difracciónenun estrecho
intervaloalrededorde ellos. La anchuradelpico a mitad de altura A(20 sepuede
correlacionarcon el tamañodel dominio de coherenciacristalina (tamañodel
cristal), ~, a travésde la fórmulade Scherrer[15], quevienedadapor:

0.92 (2.3)

A(2®cosO

donde2 es la longitud de onda de la radiacióny O es la posición angulardel
máximo dedifracción.

De la relaciónde Scherrersepuedededucirlo que ocurrecuandose realiza un
experimento de difracción de rayos X en una substancia amorfa.
Estructuralmenteestos materiales se caracterizanpor la ausenciade orden
cristalino a largo alcance,o expresadode otra forma, el dominio de coherencia
está,a grandesrasgosen elordendelnin. Asi la anchuradel “pico” de difracción
serádel orden de decenasde grados.En estetipo de materiales,la difracciónde
rayosX se empleapara determinarsu grado de amorficidady la transición al
estadocristalino.
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Tubode
rayosX Detector

Rendqadel
detector

medida

Figura 2.15, Trayectoriadel hazderayosX en laconfiguración0/20.

2.3.1 Difracción de rayosX enmulticapas

Desdela fabricaciónde losprimerasestructurasmetálicasen forma de multicapa
[10], seha utilizado la difracciónde rayosX comotécnicade caracterización,no
solo de los materialesque constituyenla muestra,sino de la misma estructurade
la multicapa. De estaforma, se definen tres longitudescaracterísticasen una
multicapa: (i) la longitud de onda de la modulaciónA, que esla anchurade la
estructuracomposicionalque serepite, (II) el parámetrode red de los materíales
constituyentes, y (iii) la longitud de coherencia estructural 4, definida
antenormente
Los perfiles de difracción en la configuración9/29, se dividen comunmenteen
dos regiones[16], bajosángulos(=l5~) y altos ángulos(=150). La región de
bajosángulosesel resultadode la difracciónporpartede la modulaciónquímica
de las capas.La posiciónde los picosvienedadapor (17]:

srn2a (II (2.4)

donde O es el ángulo de la posición del pico, n el orden de difracción, 2 la

longitud de onda de la radiación X, y 1-8,, es la parte real del índice de

refracciónpromediode la superred.El valor de ¿5, es típicamente~3x10-5,así
queunicamenteaparecealgunadesviaciónrespectoa la ley de Braggparavalores
de 29inferioresa30 cuandoseusala radiacióndel Cu.
El aspectode la región de altos ángulosdel diagramade difracción depende
fundamentalmentede la longitud de coherenciaestructuralen la dirección de
crecimiento. Si 4CA, la posición de los picos correspondea los espaciados
atómicosde los materialesconstituyentes.Esto ocurre cuandolas láminas son
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muy gruesas,cuandouno de los materialesesamorfo, o bienen multicapascon

gran desacoplode los parámetrosde red. Si =A,los picos de la superredse
observanenposicionesdeterminadaspor la ecuación(2.5):

sin~9 1 n
2 (2.5)

2 dA

donde n es el orden del satélite alrededor del pico de Bragg principal y
d=A/(NA+NB), conNA y 1% el númerode planosatómicosde los materialesA y
B enunabilámina. Por conveniencia,los picos a altos ángulossesuelenindexar

alrededorde la constantede red promedio d. Las únicasmagnitudesque se
puedendeterminardirectamentede las posicionesde los picos son d y A. Para
obtenerlos parámetrosde red de los materialesconstituyentes,se requiere el
modeladodela multicapa[16].

2.4 Dependenciacon la tensiónde la susceptibilidadinicial

El análisis de la dependenciade la susceptibilidadinicial con la tensión se ha
empleado en numerosasocasionespara determinar la magnetostricciónde
saturaciónen muestrascon imanaciónisotrópica,anisotropiamagnéticaumforme
y perfecto alineamientode ejes ficiles, y por último, cuando el signo de la
magnetostricción es positivo, en materiales que presentabananisotropía
perpendicularal planode la muestra[18,19].
En la referencia[19] encontramosel casogeneralde una muestraferromagnética
larga (en forma de cinta, hilo o película), que poseeuna anisotropíauniáxica
K~sin~, con K~ negativo,sometidoa unatensiónde tracción va lo largo deleje z.
Bajo tensiónnula o lo suficientementepequeña,la imanaciónde la muestrayace
en un planoperpendicularal ejez.
Cuandose aplicaun campomagnéticoH alo largodel ejez, la energialibreF del
sistemasepuedeexpresarde la siguientemanera:

F=.F— Kcos2~— ,u
0M~Hcos~ (2.6)

dondeM5 esla imanaciónde saturación,H el campo aplicadoy K incluye la

anisotropíauniáxicaK~ y la inducidapor la tensióno K = K~ + (X)Aa.
De la mininiización de la energiacon respectoal ángulo ~seobtienela expresión:

Ksin(2#)+ p0M.Hsin<b= 0 (2.7)

unavariacióndel campoaplicadodi], produciráunarotaciónde la imanaciónd#,

tal que: u0M8Hcos~d~ + .u0M.sin#dH = —2Ksin(2q5)dq3 y,
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__ -p0M~sin~
di ~u0M~Hcos~+2Kcos(2~) (2.8)

Finalmente,la susceptibilidad~ vienedadapor:

c
9cos~ p

0M~
x=M, OH p0M~Hcos0+2Kco<2~) (2.9)

Cuandorn/2, seobtienela expresiónclásicadadaporBeckery Dóring [20]:

~ 2K~+3,o- (2.10)

Deesteresultado,esposibleobtenerla magnetostricciónde saturaciónapartir de
la dependenciacon la tensióndelinverso de la susceptibilidad:

(2.11)8Ocr’

y la constantede anisotropíauniáxica,a partir de la ordenadaen el origende,y

“‘~ Z’(a=o) (2.12)
2

Las expresiones2.11 y 2.12, sonválidaspara muestrascon magnetostricción
isotrópicay anisotropiauniforme.Un análisisde lo que ocurreen un sistemacon
dispersiónde ejes ficiles de anisotropíalocal serealiza en el Apéndicede esta
memona.

2.5 Microscopia Electrónica de Barrido (SEM)

Durantela realizacióndeltrabajoobjeto de estamemoriasehanutilizado algunas
de las técnicasde la MicroscopiaElectrónicade Barrido (SEM) como técnicas
complementariasde caracterizaciónde muestras.En concreto,se ha utilizado
para estimar el espesory composición de las diversaspelículas delgadasy
multicapas.Para esto sehan utilizado los equipos del Centro de Microscopia
Electrónicade la UniversidadComplutense,y del Departamentode Cienciade
Materialesde la Universidadde Cambridge.
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Básicamente,el microscopioelectrónicoestáconstituidopor el filamentoemisor
del haz de electrones,un sistemaaceleradorde los electrones(hastaenergíasde
30-40 kV, y una serie de lentesmagnéticasque dirigen y condensanel haz.
Además,enlos sistemasde barrido,otro conjunto de bobinasdeflectael hazcon
el fin de barrerla superficiede la muestra.
La incidencia de los electronesaceleradossobrela muestrada lugar a una sene
de procesosque proporcionandiferentetipo de información sobrela misma.
Algunosde ellos son retrodispersados,y otros ionizan los átomosdel material,
dandolugar a la emisión de electronessecundarios,electronesAuger, radiación
X, etc.
Con los electronessecundariosemitidos, es posible construir un imagen de
contrastetopográficode la superficiede la muestra.
Cuandolo que se analiza es la radiación X procedentede la muestracomo
consecuenciade la interacción con el haz, podemosconocerla composición
cuantitativadel material con una precisiónaproximadadel 1% en composición
atómicapara compuestosbinarios. En el microanálisisde rayosX se utilizan
fundamentalmentedos técnicasde detección.El primer método consisteen el
análisisde la longitud de onda de los fotonesemitidosy seconocecomo WDS
(espectroscopiapor dispersiónde longitudesde onda, WavelengthDispersion
Spectroscopy).La longitud de onda de los fotonesse determinaa partir de la
difraccióndel fotón al incidir sobreun cristal de espaciadoconocido.El segundo
método, que es elusadoen las medidasque aquí se presentan,seconocecomo
EDE (espectroscopia por dispersión de energía, Energy Dispersion
Spectroscopy).Consisteen el análisis de la energíadel fotón de X, que se
determinaa partir de la ionizaciónque produceal incidir sobreun monocristal
semiconductor.Estemétodo esel másutilizado en la actualidad,aunquepresenta
la limitación de detectarcon dificultadelementoscon númeroatómicoinferior al
del boro. En general, la realizaciónprecisade un análisis cuantitativo de la
composiciónde una muestrarequiereelusode una seriede correccionesdebidas
al efecto del númeroatómico,absorcióny fluorescenciade rayosX, etc., asi
comola utilizaciónde patronesde elementospuroso de composiciónconocida.

2.6 EXAFS

Con estenombrees conocidauna de las técnicasespectroscópicasde absorción
de rayosX [21]. La palabraEXAFS esun acrónimode la expresiónen inglés
ExtendedX-ray AbsorptionFine Structure.Los átomosexhiben espectrosde
absorciónde rayosX del mismo modo que dan espectrode emisión. Provienen
de la ionización y transicionespermitidasentrecapaselectrónicas.Las energías
puestasen juego en estasionizacionesestán dentro del orden de los kev, y
dependenftmdamentalmentedel número atómico. En general, las técnicasde
absorciónde rayosx, necesitanun hazintensode espectrocontinuo, de ahi que
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se usencomofuentesde radiaciónsincrotronesy anillos de almacenamientosde
particulas.
Otra técnicade absorciónrelacionadacon el EXAFS esla que seconocecomo
AEFS (AbsorptionEdgeFine Structure).Aquí, seexaminancon granresolución
los detallesde la estructurafina en la estructuradel eje de absorción.La técnica
EXAES examinala variacióndel espectrode absorcióncon la energía(o longitud
de onda) a lo largo de un rangomucho más amplio, que se extiendedesdeel
propio borde de absorción,hastauna energíade 1 keV mayor. La absorción
muestrageneralmenteun rizado, conocidocomoestructuralina de Kronig, del
cual, mediante un apropiado procesado de los datos, se puede extraer
informaciónde la estructuralocal alrededordel átomo sintonizado,y en especial
informaciónsobrela longitud y naturalezade los enlaces.El origen del rizadose
relaciona con las propiedadesondulatorias del electrón: los fotoelectrones
iomzadosinteractúancon los átomosvecinosen el sólido,los cualesactúancomo
centrossecundariosde dispersiónpara los fotoelectrones.De estamanera,se
puedenproducir interferenciasentreondasdispersadasadyacentes,queinfluyen
en la probabilidad de absorción de los fotones X incidentes. El grado de
interferenciadependede la longitud de ondade los fotoelectrones(y por lo tanto
de la longitud de onda de los fotones de la radiaciónX incidente), y de la
estructuralocal, incluidas las distanciasinteratómicas,en la región del átomo
emisor. Por lo tanto, el EXAFS esuna especiede difracción electrónicain sitie,
en la quela fuentedel electrónesel propio átomo queparticipaen el procesode
absorciónde rayos X. Con el uso de técnicasde transformadade Fourier, es
posibleanalizarel diagramade rizadoy obteneralgo parecidoa una flmción de
distribuciónradial.
Con la técnica de EXAFS se puededeterminar la estructuralocal tanto de
materialescristalinoscomo no cristalinos. Por lo tanto, esparticularmenteútil
paraestudiarmaterialesdesordenados,talescomo amorfosmetálicos,en los que
es diflcil obtenerinformación estructural. El EXAiFS poseeuna importante
ventajasobrelas técnicasconvencionalesde difracción de rayosX a la hora de
determinarcurvas de distribución radial en materialesamorfos, y es que es
posiblesintonizarel eje de absorcióndecadaelementopresenteen la aleación,y
obteneruna función de distribución radial parcial para cada elemento.Porel
contrario, la difracción convencionalproporcionauna única función ponderada
paratodoslos elementospresentes.
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Capítulo 3

Películasdelgadasamorfas de Tb~Feioo..1

3.0 Introducción

Los elevadosvaloresde anisotropíamagnéticay magnetostricciónquepresentan
las aleacionesTbFe, tanto en monocristalesy policristales,como en forma de
aleacionesamorfas,hacenque éstosmaterialesseanobjeto de un activo estudio
desdecomienzosde losaños70 [1,2]. El origende estaspropiedadesmagnéticas
esla combinaciónde tresfactores:

- El campocristalinoasfrrico[cw1J que actúasobrelasposicionesdelTb.
- El intensoacoplamientospín-órbitacaracteristicodelas tierrasraras.
- La distribuciónasféricade cargaen las órbitas4fde lastierrasraras(L!=0)

Figura 3.1. Representaciónesquemáticadel origen de la anisotropía
magnética.

A lo ¡argo de estecapitulo, se utilizará el término asférico y asfericidad,paradesignarla
simetriano esféricadel campocristalinoy losorbitalesatómicos.

Entornoeléc¡rico asférico
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En la figura 3.1 se representaesquemáticamenteel origen microscópicode la
anisotropíamagnética. La asfericidaddel orbital atómico que poseemomento
magnético,junto con la asfericidadde su entorno,haceque, por interacción
culombiana,existaal menosuna orientaciónde equilibrio en la que permanece
fija la órbita. Si además,la interacciónspín-órbitaesgrande,al quedarfijado el
orbital electrónicoen una determinadaorientación,tambiénlo harásumomento
magnético.
Una excelenterevisión de las propiedadesmagnéticasy magnetoelásticasde los
compuestoscristalinosde tierrasrarasy metalesde transición,sepuedeencontrar
en[l].
Tal y comoseapuntaen el capítulo anterior,tambiénen aleacionesamorfasde
estacomposición,y en formade películadelgada,seencuentranelevadosvalores
de magnetostricción,y lo que quizá es más sorprendente,la presenciade una
importante anisotropíamagnéticaperpendicularal plano de la película. Esta
anisotropíaperpendicularen aleacionesamorfas de Tierra Rara y Metales de
Transición(IR-MT), fue observadapor primeravez por Chaudhari,Cuomo y
Gambino [2] en películasdelgadasde Od-Co crecidasmediantepulverización
catódica.
Desdela fabricaciónde las primerasde estasaleaciones,han sido numerososlos
trabajoscientíficos que se han dedicadoa su estudio. Una de las principales
razonespara ello ha sido, apane de sus propiedadesmagnetoelásticas,su
aplicación como material de soporte en la grabación magneto-óptica. Sin
embargo, el origen último de la aparición de la anisotropía magnética
perpendicularal plano de la película, aún no se ha determinadopor completo.
Sonnumerososlos modelos que sehan propuestocon el fin de explicar esta
propiedaden películasamorfascomolas de TbFe. Debido a la grandiversidadde
modelosexistente, se empleauna gran variedad de términos para discutir la
anisotropíade estoscompuestos.Puestoque la mayorpartede la anisotropíaen
las películas amorfas de TbFe tiene su origen en la interacción del campo
eléctrico local con la nube 4f de los átomos de Tb, su magnitud refleja la
asfericidadeléctricade su entorno.Esta distribución asféricade la carga,que se
pone de manifiesto en diversas magnitudesmacroscópicas,se expresa en
términosde diferentesanisotropíaslocales.Atendiendoal origen microscópicode
estaasfericidad,sepuedenestablecercuatro clasesde anisotropía:anisotropía
anelástica(AA), intrínseca (Al), ordenamientode pares de especiesatómicas
(AOP)y anisotropíamagnetoelástica(AME).
Podemosagrupardentro de tres tendenciaslos modelosque se han propuesto
paradarcuentadela anisotropíaperpendicularde las películasamorfasde TbFe,
lascualesseenumerana continuación:

- El proceso de crecimiento favorecela apariciónde una ordenaciónde
pares. Esta ordenaciónes la que induce la anisotropíaperpendicular
(AOP). Estemecanismofue propuestopor primeravez por Gambino y
Cuomo[3].
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- Suzuki, Haimovich y Egami [4], propusieronla distorsión anelásticadel
entornoatómicode la tierra raracomocausade la anisotropía,(AA).

- En tercer lugar, algunos autoresproponen que la estructura de las
películasamorfas consisteen unidadesnanocristalinascon un tamaño
demasiadopequeñopara que sedetectenmediantedifracción de rayosx.
Análisis de las distribucionesde pares,parecenmostrarun ordena corto
alcanceque puedeser característicode estructurasnanocristalinasde Fe
bcc, con un tamañoaproximadode 1 mn con átomosde It en posiciones
de la red de Fe [5]. TambiénMergel et aL en la referencia[6] sugieren
que duranteel crecimientoseformanplanoshexagonalescon el eje fácil
perpendicularal plano de la película. Se trataríapuesde una anisotropía
intrínseca(Al).

Recientemente,estudios espectroscópicosde absorción de rayos x (técnica
normalmenteconocidacomo EXAFS, queesel acrónimode la expresióninglesa
Extended X-ray Absorption Fine Structure)en películas amorfas de TbFe,
muestranla existenciade una anisotropíaestructuralfuertementecorrelacionada
con la anisotropíamagnética.Estos estudiosse encuentranen [7, 8 y 9]. El
análisisde estosresultados,conducea los autoresa sugerir la existenciade una
distribuciónanisótropade los paresde las especiesatómicasde la aleación.Así,
se encuentradiferente densidadde enlaces de un determinadotipo en las
direccionesparalelasque en la direcciónperpendicularal planode la película.

3.1 Preparación y tratamiento de las muestras

Laspelículasdelgadasde Tb~Feio~~utilizadasen los diversosexperimentosque
se describena lo largo de este capitulo, se han obtenido en forma amorfa
mediantela técnicade pulverizacióncatódica. Se han fabricado en un amplio
rangode composiciones,0. l<x<zt0.5, con el fin de estudiarla dependenciade sus
propiedadesestructuralesy magnéticascon la composición.
Una primeraseriede muestras,sobrela que seha llevado a cabola mayorparte
de la caracterizaciónestructuraly magnética,seha fabricadoen elDepartamento
de Ciencia de Materialesy Metalurgia de la Universidadde Cambridge.Una
segunda serie, se ha fabricado en el Instituto de Magnetismo Aplicado,
Laboratorio‘SalvadorVelayos”

Primeraserie
La composiciónde las películasqueforman partede estaprimeraserie,varíaen
el rango 0. 1Cx’Z0.45. Se han depositadoa temperaturaambientemedianteun
sistemade pulverizacióncatódicamagnetrónen continua. Las condicionesdel
sistema permitían la obtención de ultra-alto vacio como etapa previa a la
deposición(10~ mbar).El sistemade bombeoconstabade unaprimeraetapade
bombeocon rotatoriay una etapasecundariade bombeocon difusora.Duranteel
depósito,elgasde descargaeraAr, a unapresióncontroladaalrededorde 2x10

2
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Capítulo3. Películasdelgadasamorfasde Tb~Fe¡oo~

mbar.La potenciade deposiciónera, en todoslos casos,de 40 W. La distancia
entreel blancoy el sustratoerade 37 mm. En estascondiciones,el rendimiento
de pulverizaciónera de aproximadamente1.1 Ms. Dadaslas dimensionesde la
cámarade depósito,la homogeneidadde las películasseasegurabamedianteun
sistemade traslacióny rotaciónsimultáneadelportasustratos.
Se utilizó un blancocompuesto,formadopor una lámina de hierro a la que se
unian,mediantesoldadura,láminasde Tb de elevadapureza.La composiciónde
lapelículadepositada,secontrolabaajustandoel áreay la posiciónde las láminas
de Tb sobreel Fe. La influencia de la posición de las láminas de Tb sobrela
composiciónfinal de la película,viene determinadapor el diferenterendimiento
de pulverizacióna lo largo de la superficiedel blanco.Como sedescribeen el
capítulo de TécnicasExperimentales,el campo magnético inhomogéneodel
sistemamagnetrónimpone la inhomogeneidadde rendimiento.La composición
de laspelículassedeterminómediantela técnicade fluorescenciade RayosX.
Como sustratosse han utilizado materialesplásticos,tales como Kapton© y
PET© en forma de película de 40 im de espesor.La eleccióndel sustratoseha
realizadoatendiendoa dos factoresfundamentales:sus propiedadesmecánicas
(plásticode bajo módulo de Young) quepermite una posteriorcaracterización
magnetoelística, y su resistencia a los tratamientos térmicos, a fin de que no sufra
alteraciónapreciableduranteel propio procesode pulverización, y durantelos
posteriorestratamientostérmicos.
El espesorde las peliculasha sido medido medianteun palpadorTalysurf6. Para
ello, ademásdesobreel sustratoplástico,seha pulverizadosobretrozosde oblea
de silicio. Estoserande forma alargada,con una bandacentraloscurecidaa la
pulverizaciónmedianteun recubrimientometálico;así, seconseguíauna película
discontinuacon un huecocentral de algunosmilímetros de anchura.El perfil de
estehueco,medidomedianteel palpador,proporcionaunamedidadel espesorde
la película.La figura 3.2 esuna reproducciónde uno de los registrosobtenidos
enla medidadeespesorde unade las películas.

- —--

4- — ,.~
Figura 3.2. Registroobtenidode la medidade espesorde unapelícula
deTbFe. Cadaunade las divisionesequivalea 0.2 pm, con lo que el
espesortotal dela películaes deaproximadamente0.6 gm.
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Las muestrasde las diferentescomposicionesque formanparte de esta serie,
fueron sometidasa un procesode recocidoa unatemperaturade 1750C durante

30 minutos, en una cámara de vacío a una presión de 106 mbar. Esta
temperaturaera lo suficientementebaja para no modificar las propiedadesdel
sustrato plástico, ni para producir cristalizacionesen la película (como se
comprobómediantedifracción de rayosX). La temperaturade cristalizaciónde
una aleaciónamorfade composiciónTb40Fe60sesitúaen 3200C.

Segundaserie
El rangocomposicionalde estaserie se extiendeparax desde0.1 hasta0.5. Las
muestrasse depositarona temperatura ambiente mediante un sistema de
pulverización catódicamagnetrón de radiofrecuencia.El sistema permitía la
obtenciónde unvacíopreviode aproximadamentel0~ mbar. Paraello seutiliza
unaprimeraetapade bombeocon rotatoriay unasecundariaconturbomolecular.
Como atmósferade depósitoseha utilizado argánde calidadN-55, a unapresión
constantede 5 xl 01 mbar. Duranteel depósitosebombeabacontinuamentecon
rotatoriay turbomolecular.Lapotenciaincidenteduranteel depósitose mantenía
en 300 W, y la potenciareflejadasemantenía,pormedio de la red de impedancia,
en unvalorprácticamentenulo. La distanciaentreelectrodoserade 100mm.

Figura3.3. Micrografíaelectrónicadel cantode un trozo de obleade
Si sobreel que se ha depositadounapelicula de TbFe. La escala
indicaqueel espesoraproximadode la películaes de 1 I.tni.

Paraestaserietambiénseutilizó un blancocompuesto.En estecaso,seutilizó un
blanco comercial de Fe (marca CERAQ, de forma circular, de 100 mm de
diámetroy 7 mmde espesor.Sobreesteblancode Fe, seadosaronláminasde Tb
de 0.1 mm de espesor,mediante una resina epoxi conductorade plata. La
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superficie del blanco recubierta de Tb, y la disposición de las láminas,
determinabanla composición final de la película (la cual, también se ha
determinadomediantefluorescenciade rayosX).
Como sustratosse han utilizado PET y obleasmonocristalinasde silicio. Las
películas depositadassobre Si, se han empleadofundamentalmentepara la
estimaciónde los espesores.En estecaso,dichaestimaciónse ha llevado a cabo
mediantemicroscopiaelectrónicade barrido sobreel canto de la película (fig
3.3).

3.2 Caracterización estructural

3.2.1 Difracción derayosX

Sehahechousode la difracción de rayosX con el fin de confirmarla estructura
amorfade las películasdepositadas.Como consecuenciade la propia estructura
del material, éstaesprácticamentetoda la información que podemosobtenera
travésdeestatécnicade análisis. Tambiénseha realizadodifracción de rayosX
en las muestrassometidasa tratamientostérmicos. Dicho análisis pone de
manifiestoquelos tratamientosaplicadosno son lo suficientementeenergéticos
comoparaproducirla cristalizaciónde laspelículas.

cd

-e
-e
e—
ti,

o

80 90 100

Figura 3.4. Difractogxama de rayos X de una película de ThFe
depositadasobreKapton. La ausenciade picos nítidos de difracción
indicala estructuraamoifade lapelícula.

10 20 30 40 50 60 70
20 (grados)
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Los análisissehanllevadoa caboen la configuración6/20, entreángulosde 10 y
100 grados.En la figura 3.4 sepresentael diagramade difracción de unapelícula
de composiciónTb21Fe79depositadasobreKapton. Las muestrasde las demás
composiciones,presentandiagramassimilares.

3.2.2EXAUS

Comoya quedóapuntadoen la introducciónde estecapítulo,numerososautores
señalanhacia la anisotropíaen la orientaciónde los enlaces,como origen de la
anisotropíamagnéticaperpendicular,en estaspelículasamorfas. A éstoes a lo
quesellamaAnisotropíadebidaa Ordenaciónde Pares(AOP).El EXAFS, como
técnica de caracterizaciónestructuralcapaz de indagar en la naturalezadel
entornoatómicode un determinadotipo de átomo en un material,seha utilizado
ampliamenteen elestudiode películasdelgadascon anisotropíaperpendicular[7,
8 y 9]
En los experimentosque aquíse describen,lo que setrata de estableceres la
posibleexistenciade diferenciasen las esferasde coordinaciónde los primeros
vecinos de los átomosconstituyentesde la película, cuando se analiza en
direccionescontenidasen el plano de la muestray en la direcciónperpendicular.
A partir de estosresultados,se intenta correlacionarla naturalezadel entorno
atómicoconlas propiedadesmagnéticas.

RadiaciónX
a) plano-polarizada

b)

Figura 3.5. Esquemade algunasde las geometríasutilizadasen la
obtención de los espectros EXAFS, tanto en la dirección
perpendicular(a) comoa lo largodel píanodela película(b).

Haciael detector

Películadelgada
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Sehan llevado a caboexperimentosde EXAFS en el bordeK del hierro y en el
borde L~ del terbio, para muestras Tb~Feio~~, en un amplio rango de
composiciónes(10<Cx<55). Los experimentoshan sido realizadospor el Dr.
Carlos Prieto en la estación experimentalde la línea XAS-3 del anillo de
almacenamiento DCI (Laboratoire pour ¡‘Utilization du Rayonnement
Electromagnétique,Orsay, France).Los datos fueron recogidosa temperatura
ambiente,utilizando dos métodos: transmisión,para tomar el espectroen el
plano, y la técnicade la deteccióndel rendimientoelectrónicototal, paramedir
ambos,el espectrofuera de plano,y unavezmás,el espectroen el plano. Deesta
forma era posible compararla señalEXAiFS pertenecientea la totalidad de la
muestra(transmisión), con aquella procedentede la zona mas cercana a la
superficie (rendimiento electrónico total). La figura 3.5 muestra una
representaciónesquemáticade las diferentesgeometríasde medida que se han
utilizado.
En la figura 3.6 semuestraun espectroEXAFS típico, correspondienteal borde
K del Fe de una muestrade composiciónTb39Fe61. Se representanlas curvas
tantoparapolarizacióneléctricaen elplanode la película,comoIberade plano.
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A la vista de esta figura, es patentela existencia de una anisotropía en la
distribución atómica entre las direcciones “en el plano” de la película y la
direcciónperpendicular
La figura 3.7 representa, en unidades arbitrarias, la magnitud de las
transformadasdeFouriercon peso0 de las señalesEXAFS, paralas películasde
composición1’b39Fe61y Tb9Fe91.Parael casode las muestrascon alto contenido
en Fe (para composicionesTb,<Feio~x con x entre 30 y 40), la amplitud del
máximo de la transformadade Fourier de la señalEXAFS, esun 30 % mayor
cuandola polarizaciónesIberadel plano, que para el espectroen el plano. Sin
embargo, en las muestrascon bajo contenido en Tb, la magnitud de la
transformadacorrespondienteal espectroen el plano, es ligeramentemayor
(alrededordel 5%).

enel píano

---- fueradeplano
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o
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u,

1-

E-
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Distancia(A)

Figura 3.7. Transformadade Fourier con pesoi~ de los espectros
EXAFS con polarizaciónen el píanoy perpendiculara las películas
de composiciónTh39Fe61y Tb9Fe91.

En la figura 3.8 se representala diferencia de amplitud entre los máximos
principalesde la transformadade Fourieren el planoy perpendicular,en función
del contenido en Tb. Se observa como la máxima anisotropía entre ambas
direccionesapareceparamuestrascon un contenidoen terbio alrededordel 40

67
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40
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t20

E-10
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-10
50 60

Figura 3.8. Diferencia de amplitudes entre los máximos de la
transformadade Fourier de la señal EXAFS en el piano y
perpendicular.

Los datosdel primer máximo de la transformadadeFourierhan sido analizados
mediantemétodosde ajuste estandarizados,haciendouso de fasesteóricas y
funcionesde amplitud calculadasmediantecódigosFEFF [10]. La información
contenidaen el máximo de la transformadade Fourier centradoen 2 A, seha
utilizado para estudiarlasprimerasesferasde coordinación.Sehan considerado
trescontribuciones:dosde ellascorrespondientesa enlacesFe-Fe,y unaterceraa
enlacesFe-Tb. Los resultadosde los mejoresajustessepresentanen la tabla 3.1
paradosmuestrasrepresentativas,una con alto y otra con bajo contenidoen Tb.
En el espectro“Ibera de plano” de la muestracon alto contenidoen Tb, no se
detectaen la transformadaningunacontribuciónprocedentede paresFe-Tb. En
la tabla serepresentala longitud de enlaceque correspondea cadauna de las
esferasdecoordinación,el númerode coordinacióny el factorde Debye-Weller.

Longitudes de enlacesFe-Fe de estosvalores aparecenen la literatura, por
ejemplo en superredesde Fe/Ru [11], en las que el hierro presentaestructura
hexagonal.Los factoresde Debye-Wallersonsimilaresa los del Fe-bcc.Diversos
datossobredistanciasmediasentreprimerosvecinosen aleacionesamorfasde
TR-MT, obtenidosmediantetécnicasdiversasseresumenen la referencia[12].

10 20 30 40

%Tb
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Tabla 3.1. Parámetrosde EXAFS calculadospara los espectros
tomadoscon la polarizaciónde los rayos X paralelay perpendicular
al plano de la muestraLa distancia,el factor de Debye-Wallery el
númerodecoordinaciónserepresentan,respectivamentepord, sy Al.

Muestra Geometría Par 14(A)1 s (A2) N

Tb39Fe61

en-el-plano
Fe-Fe
Fe-Fe
Fe-Tb

2.37
2.53
2.86

0045
0045
0.045

3.78
354
0.34

fiera-de-
plano

Fe-Fe
Fe-Fe

2.428
2.622

0.045
0.045

6.2
1.6

Tb21Fe79
en-el-plano

Fe-Fe
Fe-Fe
Fe-Tb

2.364
2.527
2.863

0.05
0.05
0.05

3.85
3.61
0.33

fuera-de-
plano

Fe-Fe
Fe-Fe
Fe-it

2.364
2.527
2.863

0.05
0.05
0.05

3.85
3.61
0.33

Las conclusionesfundamentalesque
deEXAES seresumenen:

- Aparececlara diferencia entre

sedesprendendel análisisde los espectros

los espectrosEXAFS medidoscon la
polarizacióneléctricacontenidaen el plano de la película,y aquellosen
los que la polarizaciónesperpendiculara la misma. Esto setraduceen
unadiferenciaentreel tipo de enlaceen direccionescontenidasen el plano
de la película, y en direccionesperpendiculares.Esta anisotropía de
enlacesse hace más evidente en las aleacionescon alto contenido en
hierro.

- El ajustede los espectrosexperimentalesindica,paralas muestrasncasen
it, una mayor densidadde enlaces del tipo Fe-it en la dirección
perpendicular,queen direccionescontenidasen el planode la película.En
las muestrascon bajo contenidoen it, los ajustesno muestranuna clara
anisotropíaen la distribución de enlaces.Sin embargo,la diferenciade
amplitudesdel máximo principal de las transformadasde Fourier “en el
plano” y “perpendicular”,adoptasigno contrario en muestrasdentro de
uno y otro rangocomposicional.

3.3 Caracterización magnética

3.3.1 Ciclo de histéresis

Se ha realizadoel ciclo de histéresisa temperaturaambienteen todoel rangode
composicionesdepositado;de éstos se han obtenidolos parámetrosmagnéticos
másrepresentativos,principalmenteimanaciónde saturacióny campocoercitivo,
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tanto antescomo despuésdel tratamientotérmico. Dicha caracterización,seha
llevado a cabo mediante un Magnetómetro de Muestra Vibrante, cuyo
funcionamientoy principalescaracterísticasfueron descritasen el capítulo de
TécnicasExperimentales.
Los ciclosdehistéresissehanrealizadoen dosgeometrías,en lasque siemprese
midela imanaciónde la muestraen la direccióndel campoaplicado:

- Longitudinal: Seaplicael campomagnéticoen elplanode la película.
- Perpendicular:El campoesperpendicularal planodela película.

De los ciclos en estasdos configuraciones,se pone de manifiestouna de las
propiedadesmás relevantes de estas aleaciones: para cierto rango de
composiciones,presentanuna acusadaanisotropíamagnéticaperpendicularal
planodela película.

Película

Tb,3Fe6,
Temperaturaambiente

-5000 -2500 0 2500 5000
Hintemo(Oe)

Figura 3.9: Ciclos de histéresislongitudinal y perpendicularde la
muestra Tb33Fe67a temperaturaambiente. Aunqueel eje de abcisas
de la figura secorteen±5kOe, el campomagnéticoaplicadomáximo
es de 25 kOe.

En la figura 3.9 se presentanlos ciclos de histéresispara la muestra de
composición Tb33Fe67, medidos a temperaturaambiente,en las direcciones
longitudinaly perpendicularalplano de la película.Seobservacomoel ciclo en la
dirección perpendicularcorrespondea la aplicación de campomagnéticoen la
direcciónde un ejefkil de anisotropía,mientrasque cuandoseaplica el campo
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en el plano de la película, el ciclo obtenidocorresponderíaa la aplicacióndel
campoen direcciónperpendiculara dicho eje.En el ejede abcisasde la figura, se
representael campomagnéticointerno. La geometríade las muestrasen forma
de películadelgada,implica un factordesimanadormuy elevadoen la dirección
perpendicular.Las dimensionestípicasde las películasmedidaserande 1 ísm de
espesory algunosmilímetros de las dos dimensionesque definenel plano. Con
estasdimensiones,el factor desimanadoren la direcciónperpendicular,sepuede
considerarcomoigual a la unidad,y nulo en el plano de la película.

Imanacióndesaturación
En la figura 3.10 se representala imanación de saturación de las películas
delgadasde itFe en función de la composición,para medicionesrealizadasa
temperaturaambiente.La característicamás destacadaque nos muestraeste
gráfico,esquela imanacióntiendea anularseparauna composiciónafrededordel

25%deit.

o Antesdel recocido

o Después del recocido

0.6
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‘o

o

0.4

0.3

0.2

0.1

O
10 15 20 25

¡ ¡

30 35

Tb

¡ ¡

40 45

Figura 3.10: Dependenciade la imanación de saturacióncon la
composición en peliculas delgMas amorfas de Tb~Fe100.~, a
temperaturaambiente,antesy despuésdel tratamientotérmico.

Es bien sabido que la imanaciónde saturaciónde las aleacionesde tierra rara-
metal de transición(TR-MT), estáfundamentalmentedeterminadapor la fuerte
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interacciónde canjeentrelas dos especies.Esto semanifiestaen un alineamiento
de los momentosmagnéticosde la TR y el MT. Paralas tierrasrarasligeras,el
alineamientoconel momentodel metal de transiciónesparalelo,mientrasquees
antiparaleloparalas TR pesadas[13, 14]. En el casode las aleacionesde TbFe, el
orden magnético es ferrimagnético: alrededor de la composición antes
mencionadade 25% de it hay,paraestatemperaturauna compensaciónentreel
momento del Fe y el del it. Diversos autoresmencionancomportamientos
similaresen estetipo de aleaciones[14, 15, 16]. Segúnla composiciónen it va
creciendopor encimadel 50%, la imanaciónde saturacióndisminuye. Paraun
porcentajede it alrededordel 60 %, la temperaturade Curie de la aleaciónestá
pordebajodela ambiente,y la imanaciónde saturaciónseanula.
En la figura 3.10 tambiénserepresentael efectodel tratamientotérmicosobrela
imanaciónde saturación.A pesarde quela tendenciageneralno varíadespuésdel
tratamiento (el punto de compensaciónaparece alrededor de la misma
composición), los valoresde saturaciónson más altos que en el caso de las
muestrasantes del tratamiento. Este hecho puede considerarsecomo una
tendencia general al margen de la dispersión de valores debida al error
experimental,que proviene, en su mayor medidade la dificultad de evaluar de
maneraprecisael volumen exacto de la muestraque semide, pero minimizado
por la sistemáticarepeticiónde las medidas.
Estudiosanterioresdela saturaciónconla composiciónparamuestrascristalinas,
arrojanvaloresdefinitivamentesuperioresde imanaciónque en el caso de las
muestrasamorfas,superioresincluso a los valorespresentadosen estamemoria
paralasmuestrastratadastérmicamente.Estehechoseatribuye a la presenciade
un acoplamientomagnéticomis fuerteen loscompuestosordenados(cristalinos),
lo cual serefleja en un aumentode las correspondientestemperaturasde Curie
[17]. En nuestro caso, esteposible aumentode la temperaturade Curie, y en
consecuenciade la imanaciónde saturaciónatemperaturaambiente,no sepodría
achacara un efecto de la cristalización,como demuestrael estudioestructural.
Sin embargotanto las medidasestructuralesya indicadas, como las medidas
magnetoelásticasque se expondrána continuación, parecen indicar que el
tratamiento térmico, aún sin ser lo suficientementeenergético como para
producir cristalizaciones en las muestras, sí que es capaz de inducir
reorganizacionesatómicas apreciables.Esto puede dar origen a un cierto
aumentode la temperaturade Curiecomo consecuenciadel tratamientotérmico,
y por lo tanto, a un aumento de la imanación de saturación a temperatura
ambiente.

Campocoercitivo
En la figura 3.11 serepresentael campocoercitivo de laspelículasen función de
su composiciónporcentualen It. Estosvaloresse han obtenidoa partir de los
ciclos de histéresis medidos en la dirección perpendicular,a temperatura
ambiente.Serepresentanlos valorestantoantescomo despuésdel recocido.Las
lineas de puntos destacanla tendenciaque seobservaen la evoluciónde esta
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magnitud. Tanto la evolución general de H~, como los valores numéricos
obtenidos,coincidencon los apuntadosen la referencia[18]. Es de destacarque,
al igual que ocurreen otrasmagnitudesmagnéticasy magnetoelásticasque aquí
se presentan, el campo coercitivo en las proximidades del punto de
compensación,adquierevaloresanormalmenteinferioresa la tendenciageneral.
La principal razónde éstopodríaserla cercaníaa la temperaturaambientede la
temperaturade Curie deestascomposicionescercanasa la compensacion.

• Antesdel recocido

o Despuésdel recocido
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Figura 3.11: Dependenciadel campo coercitivo en la dirección
perpendicularcon la composiciónen películasdelgadasamor~sde

a temperaturaambiente,antesy despuésdel tratamiento
térmico.

La dependenciacon la composición
ciclos de histéresismedidoscon el
figura 3.12.

de la coercitividad,obtenidaa partir de los
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Figura 3.12: Dependencia
peliculacon la composición.

del campocoercitivo en el plano de la

Losvaloresobtenidossonun ordende magnitudinferioresalos correspondientes
en la direcciónperpendicular.Esteresultadosecorrespondecon la presenciade
la anisotropiaperpendicularalplanode la película: el modelo mássencillo que se
podríaaplicarparadarcuentadelprocesode imanaciónde estaspelículasesel de
un momentomagnéticom (equivalentea M6 del materialmasivo)con un eje de
anisotropíauniáxicaK.
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m

Figura3.13 Eje deanisotropiauniáxicay ciclosdehistéresis.
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Dentro del esquema de la figura 3.13a, La energía total E del sistema (ene& de 
anisotropía más energia Zeeman) viene dado por: 

E = Ksin2~-~OA4sHco@- 9) (3.1) 

De la minimización de E fiente a 0, se obtiene la forma de los ciclos de histéresis. 
El análisis de los casos en que el campo es paralelo y perpendicular al eje de 
anisotropía se analizan de manera inmediata: 

- Campo aplicado a lo largo del eje de anisotropía, @O (fig 3.13b). El ciclo 
de histéresis es perfectamente cuadrado. El campo coercitivo es: 

H,=2K 
.4MS (3.2) 

- Campo aplicado a lo largo del eje de anisotropía, 4=7d2 (fig 3.13~). El 
ciclo es anhisterético. El calculo de la pendiente se describe en el capítulo 
de Técnicas Experimentales. 

La expresión 3.2 describe la tendencia asintótica del campo coercitivo 
perpendicular que se muestra en la figura 3.2. La imanación de las películas 
tiende a cero alrededor de la composición de compensación. Como la imanación 
está en el denominador de 3.#, el campo coercitivo en función del porcentaje de 
Tb es una función picuda alrededor de la composición de compensación. La 
anisotropía no decrece tan uniformemente como la imanación alrededor de la 
compensación (incluso toma sus valores más altos en composiciones cercanas), 
pero se anula para la composicion de compensación. 

3.4 Caracterización magnetoelástica 

3.4.1 Susceptibilidad inicial 

La caracterización magnetoelástica de estas aleaciones amorfas de TbFe se ha 
realizado, fundamentahnente, a través del estudio de la variación de la 
susceptibilidad inicial con la tensión. Mediante este tipo de medida, es posible 
obtener el valor de la magnetostricción de saturación del material y de su 
anisotropía magnética. 
En las técnicas de medida directa de la magnetostricción, lo que se mide es el 
cambio de dimensión del material al variar su estado de imanación. En películas 
delgadas, esta medida se realiza normalmente mediante métodos ópticos (en la 
mayoría de los casos se mide, con técnicas interferométricas, la deflexión del 
conjunto formado por película y sustrato), o mediante métodos capacitivos 
(midiendo, por ejemplo, la variaciórrcon el campo aplicado de la capacidad de un 
condensador, ulla de cuyas armaduras está constituida por la propia película). En 
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la referencia [19] se puede encontrar una revisión de distintos métodos de 
medidas magnetoelásticas en películas delgadas. 
En el caso de la medida de la variación de la susceptibilidad con la tensión, se 
está haciendo uso, en ultima instancia, de la definición de magnetostricción a 
través del coeficiente de acoplamiento magnetoelástico. Siguiendo las 
definiciones de la referencia [20], la constante de acoplamiento magnetoelástico 
local en una posición atómica i, B(i), se define como: 

donde K(i) es la anisotropía magnética local, y E la deformación. Esta 
deformación se determina a través de la minimimción de la energía 
magnetoelástica para un estado determinado de imanación. La magnetostricción 
de saturación, IS, se obtiene finalmente de la diferencia de deformaciones entre el 
estado de imanación del material a lo largo de la dirección de medida y el estado 
de imanación en dirección perpendicular. Así, se obtiene la relación de 
proporcionalidad entre el factor de acoplamiento magnetoelástico y la constante 
de magnetostricción de saturación: 

donde G es el módulo elástico de cizalladura, y los paréntesis triangulares indican 
el promedio macroscópico de la magnitud. 
En definitiva, a través de estas definiciones, junto con la ley de Hooke, la 
magnetostricción de saturación se relaciona con la variación de la anisotropía 
magnética con la tensión, que es lo que realmente se mide mediante este método. 
Las películas amorfas de TbFe han sido crecidas sobre sustratos plásticos, con el 
fin de introducir deformaciones con facilidad, mediante la aplicación de tensión 
sobre el conjunto película-sustrato. 
En la figura 3.14, se representa esquemáticamente el método de medida de la 
variación de la susceptibilidad inicial con la tensión. Las muestras, en general, 
presentan una acusada anisotropía perpendicular. Al poseer, ademas, 
magnetostricción positiva, cuando se aplica una tensión en el plano de la película 
aumenta la susceptibilidad en la dirección de aplicación de la tensión. 

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 Am-r, la cual fue seleccionada para que la excitación del material en el plano 
de la película, se encontrara siempre en la zona lineal. La medida del voltaje en el 
bobinado secundario se realiza mediante una técnica de detección en fase, a 
través de un amplificador “lock-in”. 
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.1
Imanación (Anisotropía Perpendicular)

b
Tensión U

Secundario de Medida

Muestra ~ Campo magnético H

Figura 3.14: Esquemadel dispositivo experimentalempleadopara
medirlaanisotropíay lamagnetostricción.

A la vista de los ciclos de histéresis que presentan estas muestras, es fácil apreciar
su relativamentealta durezamagnética,más si cabe, debido a la presencia de la
anisotropíaperpendicularcuandose tratande imanaren el plano.Los valoresde
la susceptibilidadinicial sonpequeños,y por lo tanto, con el fin deobteneruna
señalapreciablees necesariauna cuidadosacompensacióndel secundariode
medida.La pequeñaimanaciónde la muestra,y la escasaseccióntransversalde
las películas, también contribuyen a que el voltaje medido sea pequeño.El
bobinadode medidaseconstruyócon 1000 vueltas.El sistemacompensadorse
construyó de la manera siguiente: se utilizó un bobinado primario similar al que
aplicaba el campo sobre la muestra, y en serie con éste; en su interior, un
bobinado compensador en serie con el de medida que recogía el flujo magnético
en sentidocontrano.
En el sistema experimentalutilizado, la señal del sistemade secundarios,sin
muestraen el secundariode medida,no era superior a 3 ó 4 1W. Los valores
típicos de voltaje durante las medidas eran de alrededor de 20 íV, y las
variacionesobservadas,oscilabanentre5 y 10 liv, valoressuficientescomopara
obtenerresultadoscon la adecuadaprecisión.
Los bobinadosy el dispositivo de aplicaciónde la tensiónen los que se situaban
las películasdelgadas,se diseñarony construyeronponiendoespecialcuidadoen
evitar movimientos de la muestra, y del propio sistema, durante la aplicación de
las tensiones. Antes de cada medida se calibraba el comportamiento del sistema al
aplicar la tensión. Para ello se realizaba la medición utilizando, en lugar de la
muestra,un trozo de sustratoplásticode lasmismasdimensionesquela muestra
a medir.
Para la aplicación de la tensión se utilizó un sistema de garras y pesas. La tensión
se aplica sobre el conjunto pelicula-sustrato. A pesar de la diferencia en las
propiedadesmecánicas(módulode Young) entre el sustrato plástico y la película
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mecanica,la diferenciade espesoresentreuno y otra (40 gm de sustratopor 1
gm de película), haceque sea necesariointroducir una corrección, a fin de
evaluarla tensiónmecánicaefectivaque soportala película.
A travésde sencillasconsideracionesmecánicases posibleestablecerun factor
correctorparala tensiónque se aplicasobrela películaUf, en funciónde la masa
del sistemade pesas,m, los módulosde Young de la películay el sustrato,Ef y
E5, elespesorde la películay el sustrato,~y t~, y la anchurade la muestra,ti. Así,
considerandoel conjuntopelícula-sustratocomo una asociación“en paralelo”,
tenemosque [21]:

mg
Uf = Ef b(Eftf + EJ, (3.5)

dondegesla aceleracióndebidaa la gravedad.En la figura 3.15
conjunto película-sustrato,y se indican las dimensionesusadas

sustrato

Figura 3.15:
sustrato

serepresentael
en la expresión

película

Representaciónesquemáticadel conjunto película-

En el capítulo de TécnicasExperimentalesse describela maneraen que se
obtiene la anisotropía magnética y la constante de magnetostricciónde
saturación,a partir de la variacióndela susceptibilidadinicial con la tensión.Esta
relación es válida para muestrascon magnetostricciónisotrópica anisotropía
uniformey perfectoalineamientode los ejesfáciles. Estaspelículasdelgadasde
TbFepresentanuna acusadaanisotropíaa lo largo dela direcciónperpendicular,
pero, dadasu estructuraamorfa,esmuyprobablequeexistaunaciertadispersión
en la direcciónde losejesfáciles localesalrededorde dicho eje. En el Apéndice1
se analizala maneraen que estadesviaciónde las premisasidealesinfluye en la
medidafinal.

3.5.
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3.4.2. Anisotropíamagnética

Como ha sido mencionadocon anterioridad,una de las particularidadesde este
tipo de aleacionesde Tierra Raray Metal de Transición, es la presenciade una
acusadaanisotropiaperpendicularal plano de la película.Esteefecto seponede
manifiestoen losciclosdehistéresispresentadosenla figura 3.9.
A travésde las medicionesde la evolución de la susceptibilidadinicial con la
tensiónaplicada,seha obtenidola dependenciade la anisotropíamagnéticacon la
composición de las películasde TbFe. La figura 3.16, muestrala anisotropía
frentea la composición,tantoantescomo despuésdeltratamientotérmico.
La anisotropíamagnética perpendicularen este tipo de películas ha sido
ampliamenteestudiadaen los Últimos años(ver [16] y sus referencias).En
general,sehanutilizado numerososmétodosde producciónde las muestrasy de
medida de la anisotropía.Los valorespresentadosen la figura son del mismo
orden que los obtenidospor otros métodos,como por ejemplo, medidasde
torque[7, 8, 9, 16].

e Antesdel recocido
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Figura3.16: Anisotropíamagnéticaantesy despuésdel recocido.

Como apuntanotros
contenidoen terbio, y
por encimadel 30%.

autores[7], la anisotropíaperpendicularaumentacon el
seobtienenlos valoresmásaltosparaproporcionesde It
A la vista de los resultadosde la figura 3.16, despuésde
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aplicarel tratamientotérmicoseobservauna importantedisminuciónen el valor
de la anisotropía perpendicular. A pesar de la dispersión de valores
representados,sedistinguencon claridaddosrangosde composición:

- Bajocontenidoen Tb (hasta30 % aprox.):El tratamientotérmicoelimina
casiporcompletola anisotropíaperpendicular.

- Alto contenido en it (desde30 %): El tratamientotérmico rebaja la
anisotropía,peroéstasemantieneconunvalor elevado.

Hayquehacernotar que, comoseapuntóalhablarde los ciclosde histéresis,la
temperaturade Curie de estasaleacionespresentauna fuertedependenciacon la
composición.Por lo tanto, los valoresde anisotropíaobtenidosa temperatura
constante, sólo proporcionanuna medida aproximada de la dependencia
composicional.

3.4.3 Magnetostricción

En la figura 3.17
magnetostricciónde

se presenta la dependenciacon la composición de la
saturación,paralas películasde Tb~Feío~~.
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Figura3.17. Dependenciacon lacomposiciónde la magnetostricción
desaturación.Serepresentanlosvaloresantesy despuésdel recocido.
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Se representanlos valorestanto antescomo despuésdel tratamientotermico.
Estasmedidassehanobtenidoa partir de la dependenciacon la tensiónaplicada,
de la susceptibilidadinicial de las películas.El métodode medidasedescribeen
apartadosanteriores.En todo el rango de composicionesse encuentraque el
valor de la anisotropíaperpendiculardisminuye con la tensiónaplicada,lo que
indica que la magnetostricciánde estaspelículasespositiva en todo el rangode
composicionesestudiado.
En primerlugar, sepuedehacernotarque la magnetostricciónde saturaciónde
estas películas antes del tratamiento térmico, siguen una evolución similar
(aunque con valores inferiores) que la de los correspondientescompuestos
policristalinos. En la figura 3.18 se muestrala comparaciónentre los valores
antesdel tratamientotérmico en estaspelículasy los valoresque aparecenen la
literaturaparamuestraspolicristalinasde composiciónit2Fe17,Tb6Fe23,ThFe3y
itFe2 [1]. En la gráfica, la tendenciade la magnetostriccióncon la composición
en los compuestospolicristalinos se señalacon una línea punteada.El valor
míximo de magnetostriccióntanto en estecasocomo enlas películasamorfas,se
obtieneparala composiciónTbFe2.

E Policrista]

• ‘ Películaamorfa

TbFe2 E

10 e
TbFe30 e

Tb6FenÑX E

“e
Tb2Fe17 Y Oo 1 ~‘ e

e

Tratamientotérmico

t
O

10 15 20 25 30 35 40 45

%Tb

Figura3.18. Comparaciónentrela magaetostricciónde saturaciónde
las películasamorfas de TbFe y la de muestraspolicristalinas de
similar composición(Clark).
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Otro factor destacablede los valores presentadosen la figura 3.18, es la
importantedisminución de la magnetostricciónproducidapor el tratamiento
térmico. Tambienseencuentranen la literatura disminucionesen el valor de la
constantede magnetostricciónsuperioresa un orden de magnitud, cuandose
someteal compuestoa un tratamientotérmico. En la figura 3.18 también se
muestrael efecto de un tratamientotérmico en una muestrapolicristalina de
Tb2Fe17. En este caso, el tratamientose realizó a 1000

0C, a diferenciade las
películasamorfas,que setratarona 1750C. Sin embargo,esteejemplo puede
resultar ilustrativo para mostrar que se puedenproducir relajacionesde la
magnetostricciónsuperioresa un ordende magnituden estaspelículasdelgadas.
En trabajosanterioressobrepelículasamorfbs de TbFe, se presentanvalores
inferioresa los obtenidoscon el métodode la dependenciade la susceptibilidad
inicial con la tensión [12, 15]. En general, todas estasmedidasse realizan
mediantemétodos directos (ópticos, capacitivos, etc.). La elevada dureza
magnéticade estoscompuestos,haceque en generalno sealcancela saturación
en estetipo de dispositivosde medida[18], por lo que sesuelensubestimarlos
valoresde magnetostricciónde saturación;estopodríaexplicarestehecho.
Al igual queen el caso de la anisotropíamagnética,si se atiendeal comporta-
miento de la magnetostriccióncon el tratamientotérmico, se distinguen dos
intervaloscompo~cionales:

- Bajocontenidoen Tb (hasta30 % aprox.)
- Alto contenidoen Tb (desde30 %.)

Para las aleacionescon alto contenido en it, la relajación que produceel
tratamientoesmuchomenorqueparalas muestrasconbajocontenido.
Este comportamientode la anisotropíay de la magnetostricciónfrente a la
relajaciónproducidaporel tratamientotérmico,pareceindicar queel origende la
anisitropíaesdistinto en estasdos regionescomposicionales.Esto setraduciría,
en cuanto a la estructuramicroscópica,en que el origen de la asfericidaddel
entornode los átomosde Ib esdistinto dependiendodel rangode composición.
Cuandoel contenidoen it esbajo, la anisotropíaserelaja con facilidad y casi
por completo.En el segundocaso,aunquela anisotropíay la magnetostricción
también sufrenuna fuerte relajación, conservanvalores que estándentro del
mismoordendemagnitudde las aleacionessin relajar.

3.5 Modelo de cargaspuntualesy modelometálico.

Taly comoseapuntaen la introducciónde estecapítulo,desdeel descubrimiento
de anisotropíaperpendicularen películasdelgadasamorfasde Tierra Rara-Metal
de Transición,se hanpropuestonumerososmecanismosfisicos paradar cuenta
de esta propiedad. De todos ellos, el más aceptadoen la actualidades la
presencia,a pesarde suestructuraamorfa,de un cierto ordenamientolocal en la
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orientación de los enlaces entre las distintas especies químicas. Este
ordenamientoa cortoalcanceno sedetectamediantelas técnicastradicionalesde
difracción de rayosX. Sin embargo,los experimentosde absorción(EXA.FS) sí
encuentrananisotropíaentrelos espectrosmedidosen el plano y en la dirección
perpendiculara la película,lo que significa la existenciade diferenteentornode
enlacesen sendasdireccionesalrededordel átomosintonizado.
En este apartadose discute, a partir de los diferentesdatos experimentales
presentadoscon anterioridad(fundamentalmentelos estudiosestructuralesde
EXAFS, losmagnéticosde anisotropíay magnetostricción,y surelajacióncon el
tratamientotérmico), los posiblesorígenesde la anisotropíaen las películas
delgadasamorfasde itFe, dentrodel marcode los modelosde cargapuntualy
metálico.

3.51 Anisotropia perpendicular

En el átomo deterbio, la densidadelectrónicacorrespondienteal orbital 4ftiene
forma de disco [22], y la naturalezadel acoplamientospín-órbitahace que el
momento magnéticosea perpendicularal plano de la órbita [1]. Así, la
anisotropíaperpendicularmacroscópicade estaspelículas,debeserel reflejo de
unadisposiciónpreferencialde los átomosde It con suórbita4f contenidaen el
plano de la película. Como se decribe en la introducciónde este capítulo, la
ligadura que fija la posicióndel orbital electrónicoen una posición determinada,
es la interacciónelectrostáticapor parte del entornono esféricodel átomo. Se
han propuestodosmodelosparadescribir cómo tiene lugar éstainteracción: el
modelo iónico [20] o de cargapuntual,y el modelometálico [23]. Básicamente,y
sin entrar en sus formulacionesmatemáticasprecisas,estosdos modelos de
anisotropíaconsistenen lo siguiente:

-Modelo iónico (aproximación de carga puntual). El modelo de
anisotropíade un solo ión dentro de la aproximaciónde cargapuntual, seha
utilizado en numerosasocasionesparadar cuentade la anisotropíaperpendicular
y la magnetostricciónde películasdelgadasamorfasde TR-MT [20, 24]. Como
se indicabaen la figura 3.1, el estadoorbital de los iones magnéticos,juegaun
papelimportanteala horade determinarla anisotropíamagnéticade un material.
En el modelo de un solo ión, seestudiala influenciadel campocristalinoinducido
por el entornodel átomo magnéticosobresu estadoorbital. La aproximaciónde
cargapuntual toma como campocristalino, el campoelectrostáticoproducido
por los átomosvecinosmáspróximos. Elmodelo consideraqueestosátomoshan
perdidosus electronesde conducción,y por lo tanto, se comportancomo iones
positivoscuyacargaseencuentraconcentradaen un punto.
Tal y comosemencionacon anterioridad,el orbital 4f del Ib esuna distribución
de carga negativacon forma de disco, y su momento magnéticose situa de
maneraperpendicularal plano de la órbita. Por lo tanto, la existencia de
anisotropíaperpendicularen películasdelgadasde TbFe suponeque el orbital 4f
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ha detenerunaposiciónde míniiina energíacuandosesituaparaleloal plano dela
película. Para dar cuenta de esta situación de mínima energía, una de las
situacionesqueprediceel modelo de cargaspuntualesseriala presenciade mayor
número de cargaspositivas (o más cercanas)alrededorde la posición del it
situadasen el planode la película, que en la direcciónperpendicular.La figura
3.19muestraun esquemade la situaciónarriba descrita.El orbital 4f en el plano
de la película suponeque su momento magnéticose situa perpendiculara la
misma. La mayor densidad de átomos de hierro (que en este modelo se
comportan como cargas positivas puntuales al ceder sus electrones de
conducción)en direccionesa lo largo del plano de la película,fija la órbita y el
momento magnético en la posición de la figura mediante interacción
electrostática.

Figura 3.19. Representaciónesquemáticade una distribución de
carg»squedariacuentade la anisotropíaperpendicularen películas
deTbFe,dentrodel modelo iomco.

-Modelo metálico. Esta aproximaciónse túndamentaen el modelo de
cohesiónen metalesconocidocomo “átomo macroscópicode Miedema” [25].
Dentro de estemodelo,una aleaciónse consideracomo un conjunto de celdas
atómicasneutrasunidas(celdasde Wigner-Seitz),las cualesconservanalgunas
de las propiedadesde los metaleselementales:electronegatividad,volumenpor
átomo,densidaddecargaen el bordede la celda(representadaporn~5), etc.Una
vez formadala aleación,la discontinuidadde la densidadde cargaen la frontera
de lasceldasdebesereliminada. Un posibleprocesoparaésto, que conducea la
apariciónde una densidadde cargaasféricaen la celda, es la redistribuciónde

Fe± 05

Planode la película

±Fe
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carga entre orbitales con el mismo valor de 1, pero con diferentesnúmeros
cuánticosazimutales,m. Los valoresde ~ paratodoslos elementosmetálicos
sehan calculado[25], y seasumeque estánestrechamenterelacionadoscon las
densidadeselectrónicasen los bordesde las celdasde Wigner-Seitzde los
elementosconstitutivosde una aleacion.
La figura 3.20 esuna representaciónesquemáticade cómo el modelo metálico
puededar lugar a una distribución de cargaasféricaen tomo a una determinada
posiciónatoniica.

Figura 3.20. Representaciónesquemáticadel modelo metálico de
anisotropía.

El cuadradocentralrepresentala celdaunidaddelun átomo alrededordel cualse
creaforma la distribuciónde cargaanisótropa.Cadauno de los otrosrecuadros
representanlas celdasde Wigner-Seitzde los átomosvecinos,que son de dos
tipos, designadospor A y B respectivamente.Los átomosA y B acumulan
distinta densidadde carga negativa en la frontera de sus celdas. Esto se
representacon un distinta intensidadde gris en el borde de las celdas. La
contmuidadde la densidadde carga entreceldassuponela aparición de una
densidadanisótropaen la fronterade la celdacentral.
Losvaloresde las densidadesdecarganws paraelementosmetálicosindicanque
elhierro acuniulamáscarganegativaen elbordede suceldaunidadqueel terbio
[251.Así, la distribuciónde especiesatómicasquedaríacuentade la presenciade
una anisotropía perpendicularen una película delgada de itFe, dentro del
modelometálico,seriala que serepresentaenla figura 3.2 1.
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Dirección perpendicular

Orbital 4fdel Tb

Planodela película

Figura3.21. Distribución de especiesatómicasquedaríacuentade la
anisotropíaperpendicularen las películasdeThFe.

La presenciade unamayor densidadde carganegativaa lo largo de la dirección
perpendicular,haceque el orbital 4f del it quedefijado paraleloal plano de la
película.
Comoprimeraconclusión,sepuedehacernotarcomo, a lahora de darcuentade
la anisotropía perpendicularen las películas amorfas de itFe, los modelos
anterioresllegan aconclusionescontrarias:

- El modeloiónico predicemayordensidadde enlacesU-Fe a lo largo de
direccionescontenidasen elplanode la película.

- El modelometálicopredicemayordensidadde enlacesTb-Fe a lo largo
de la direcciónperpendicular.

Apartedela anisotropíaperpendicular,otrapropiedadimportantede laspelículas
delgadasamorfas de TbFe, y que deben tener en cuentalos modelos antes
mencionados,es su comportamientomagnetoelástico.Tal y comomuestranlos
resultadosrepresentadosen la figura 3.17, la magnetostricciónde estasmuestras
es siemprepositiva. Esto suponeque, al aplicaruna traccióna lo largo de una
dirección contenidaen el plano de la película, la anisotropía perpendicular
disminuye.
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3.5.2 Magnetostricción positiva

Se podríaestimar,de una manerasencilla, el comportamientode la anisotropía
perpendicularde estaspelículasfrente a una tensiónde tracción, aplicadaen el
plano,dentrode cadauno de los modelosdescritos.
En la figura 3.22 se muestra de maneraesquemática,como evolucionadala
amsotropíaperpendicular,frenteuna traccióna aplicadaen el plano,dentrodel
modelo iónico.0~

~0 0~ -~

Figura 3 22 Influencia de una tracción en el píano sobre la
anisotropiaperpendicular, en el marco del modelo iónico. La
deformacióninducidapor la traccióntiendearebajarla intensidadde
laanisotropia.

Como se mostraba en la figura 3.19, este modelo explica la aparición de
anisotropía perpendicular mediante una mayor densidad de pares it-Fe a lo largo
dedireccionesen el plano. Cuandoseaplicala tracciónen elplano, las distancias
it-Fe aumentanen la dirección de la tracción, y disminuyenen la dirección
perpendicular al plano de la película. De este modo, disminuye la interacción
electrostáticaporpartede los ionesdel hierro en el plano, sobrela órbita 4f del
Ib, y aumentala atracciónpor partede los iones en la direcciónperpendicular.
Comoconsecuencia de ésto, la posición de equilibrio de la órbita 4f paralela al
plano de la película se hace menos estable, y la anisotropía perpendicular se hace
menos intensa. La disminucion de la anisotropía perpendicular al aplicar una
tracciónen el plano indicaque el signo de la constantedemagnetostricciónes
positivo.
Hay que hacer notar que, dentro del modelo iónico, una alta densidad (o menor
longitud) de enlaces it-Ib en la dirección perpendicular, tambíen daría cuenta de
la apariciónde la anisotropíaperpendicularal plano: la repulsiónelectrostática
entrelos orbitalesnegativosdel it, haría que su posición de mínima energía
litera con todosellosen planosparalelos(figura 3.23). Sin embargo una tracción
en el plano, supondríauna mayor anisotropíaperpendicular,y en consecuencia
magnetostricciónnegativa.
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A

A

a
4-

Direcciónperpendicular

Figura3.22. Una mayor densidadde enlacesTb-Tb en la dirección
perpendicular,tambiéndaríacuentade la anisotropíaperpendicular.
Sinembargo,el signode lamagnetostricciónserianegativo.

3.23 muestra,
perpendicular

de manera esquemática, el comportamiento de la
frente a una tracción en el plano, según el modelo

a a

Figura 3.22. Influencia de una tracción en el plano sobre la
anisotropíaperpendicular,en el marco del modelo metálico. La
deformacióninducidapor la traccióntiendeaaumentarla intensidad
de laanisotropía.

Aquí, la presenciade la anisotropíaseexplicacon unamayordensidadde enlaces
it-Fe en la dirección perpendicular.La tensión de tracción, acerca la carga
negativa en la dirección perpendicular. Comoconsecuencia, aumenta la repulsión
electrostática entre el orbital 4f y la carga negativa de las celdas de Fe. La
anisotropíaperpendicular se hace más intensay el signo de la magnetostricción
seríanegativo.

e
a

La figura
anisotropía
metálico.
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En general,la presenciade sólo carganegativaalrededordel orbital 4fdelIb, no
puede dar cuenta, a través de interacción electrostática,de la aparición
simultáneade anisotropíaperpendiculara la películay magnetostricciónpositiva
(figuras3.33 y 3.23)

3.5.3 EXAFS y anisotropía.

Los experimentos de EXAFS muestran la presencia de anisotropía en la
orientación de enlaces en las películas de itFe, la cual evoluciona con el
contenido en it de manera paralela a la anisotropía perpendicular. La figura 3.23
muestra la evolución con la composición de la anisotropía magnética, y de la
diferencia entre los máximos de las transformadas de Fourier en el plano y en la
direcciónperpendicular.

-~ •-- Antesdel recocido n--- Diferenciade
o Despuésdel recocido amplituden1. F.

250
enE 200

~‘—~ 150
-4
S~ 100

50

0 40

20 t

10 20 30 40 50 60

%Tb

Figura3.24. Comparaciónde la evoluciónconel contenidoenTb de
la anisotropíamagnéticay la diferencia de alturas de los picos
principales de las transformadasde Fourier en el píano y en la
direcciónperpendicular.
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Tal y comosucedeparala anisotropíamagnéticay parala magnetostricción,en la
evolución de los espectrosEXAFS del Fe también se puedendistinguir dos
regionescomposicionales:pordebajoy porencimadel 30 %de contenidoen Ib.

- En la regióncon bajo contenidoen Tb (menosdel 30%), la anisotropía
de los espectrosEXAES (cuantificadaa travésde la diferenciade alturasde las
transformadasde Fourier) espequeña.Para una muestra con el 10% en it, la
alturade la transformadaen elplanoesmayorquela de Rierade plano,mientras
queparala muestraconel 20 % de it, el pico Rierade plano esun 5% másalto.
El análisiscuantitativode los espectros,no reveladiferenciaentrelos enlacesa lo
largo de una y otra dirección (Tabla 3.1). Estas composicionesde baja
anisotropíade orientaciónde enlaces,también se correspondencon la región
dondela anisotropíaesmásbajay fixcilmente relajableconun tratamientotérmico
no muyenergético.

- En la región de alto contenidoen lib (másdel 30 % atómico)esdonde
se observala mayor anisotropíaen los espectrosEXAFS, lo que indica una
mayor anisotropía en la orientación de los enlaces.La altura del máximo
fundamentalde la transformadade Fourier es muchomayor paralos espectros
fiera deplanoqueparalas señalesdentrodelplano (un30%parala muestracon
40 % de Ib). El análisiscuantitativode losespectrosindicaque la anisotropíaen
la orientacionde pares consiste en una mayor densidadde pares It-Fe en
direcciones contenidas en el plano de la película que en la dirección
perpendicular.Las medidasmagnéticasen esterango composicional,muestran
losvaloresmásaltosde anisotropíaperpendiculary magnetostricción,los cuales,
a diferenciadel rango de bajo contenidoen Ib, conservansus elevadosvalores
despuésdeltratamientotérmico.
Los trabajosde Harris et al. [7-9] muestranresultadossimilares a los aquí
presentados,para el rango de composicionescon bajo contenido en it (el
estudioeshastael 25 % de contenidoen Ib): los máximosmásintensosen la
transformada de Fourier corresponden a los espectros en el plano, pero las
diferencias con los espectros en la dirección perpendicular son relativamente
pequeñas. Sin embargo, el ajuste cuantitativo de los datos experimentales, indica
lapresenciade mayor densidadde paresit-Fe en la direcciónperpendiculara la
películay de paresFe-Feen el plano. A partir de estosdatos, se concluyeque
esta anisotropíaen la distribución de pares es el origen de la anisotropía
magnéticaperpendicular.Efectivamente,tal y como se expone en el apartado
antenor, esta distribución, dentro del marco del modelo metálico puededar
cuentade la anisotropíaperpendicularde forma inmediata,pero no explicaríade
forma clara el signo positivo de la constantede magnetostricción.Además,tal y
comomuestranlas figuras 3.16 y 3.17, en estazonacomposicionalla anisotropía
no alcanzasusmáximosvalores,y serelajaflcilmente conun tratamientotérmico
pocoenergético.

73



Capítulo3. Películasdelgadasamorfasde Tb~Fe¡00~

Así, la conjunción de los resultadosde las medidasmagnéticasde anisotropía,
magnetoelásticasde variaciónde la anisotropíacon la tensión(magnetostricción)
y estructuralesde EXAES, parecenindicar queel origen de la elevadaanisotropía
perpendicularde las películas amorfas de itFe, está en una distribución
anisótropade los enlaces,con unamayordensidadde paresTb-Feen direcciones
contenidasen elplanodela película.

3.5.4Relajacióny modelode cargaspuntuales

La magnitud del cambio de anisotropíamagnéticay magnetostriccióntras la
aplicaciónde un tratamientotérmicopoco energético(1750 C, media hora),es
distinto segúnel rangode composicionesdondenos encontremos.En la zonade
bajo contenidoen it, la anisotropíaserelajaprácticamentepor completotras el
tratamiento,mientras que en la región de alto contenido, si bien tambien
disminuye, conservaun falor finito y elevado. Esta diferencia de relajación se
puedeexplicarhaciendousode los resultadosestructuralesde EXAFS:

- En la región de bajo contenidoen Tb, los experimentosde EXAFS no
mostrabancon claridad la presenciade anisotropíaen la ordenaciónde
pares, incluso algunos ajustes conducen a conclusionesque pueden
parecercontradictorias[7-9]. Así esposibleafirmar que la AOP no esel
origen fundamentalde la anisotropíaperpendicularen esta región. La
mayordensidadde cargapositivaalrededorde la nubeelectrónicadel it
puedeestanoriginadapor deformacionesanelásticasdel entornodel Tb
(Figura 3.25). Esta anisotropía anelásticase podría relajar mediante
pequeñosreordenamientosatómicos,que no implicaríangrandesaportes
energéticos.De aId que, tal y como indica la segundapartede la figura
3.25, un tratamientotérmicocomo el que seha aplicadoa estasmuestras
hagadesaparecerprácticamentetodala anisotropíamagnética.

Fe Tratamiento

Fe térmico k .5

Fe

Figura3.25.Representaciónesquemáticadel procesode relajaciónde
la anisotropíaen la regióndebajocontenidoenTh.
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- En la región de alto contenidoen Tb, los experimentosde EXAFS
revelan de maneraclara la presenciade anisotropíaen la ordenaciónde
pares. La relajación de esta anisotropía necesitaría mayores
reordenamientosatómicos, que implicaríanun aportede energiamayor
que el de los tratamientosa los que se han sometidolas muestras.Así,
como serepresentaen la Figura 3.26, la disminuciónde la anisotropíaen
estaregiónprocederíade la desapariciónde las deformacionesanelásticas,
mientrasquela anisotropíade ordenaciónde paresapenasserelaja.

Fe

Tratamiento Fe

Fe térmico Fe
.4 *

Fe

Fe Fe

Figura3.25. Representaciónesquemáticadel procesode relajacionde
laanisotropíaenla región dealtocontenidoen Th.
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Capítulo 4

Multicapas de Ni/Co

4.0Introducción

La prácticatotalidadde los nuevosmaterialesmagnéticos,desdelos queposeen
la más baja coercitividad -nanocristalesricos en hierro- hasta los imanesmás
potentes-basadosen aleacionesde tierrasrarasy metalesde transición-,poseen
una estructuraheterogéneaconstituidapor dos o más fasesmagnéticas.Se ha
llegado a alcanzarun extraordinariocontrol sobrelas propiedadesmagnéticas
aplicadas,a partir del control de sus propiedadesestructurales.La obtenciónde
la propiaestructuraheterogéneay su modificación, se sueleconseguirpor medio
de tratamientostérmicosy metalúrgicos.Sin embargo, la complejidadlocal de
estosmateriales,haceque sea difidil la comprensiónde los mecanismosque
gobiernanla interacciónentrelas distintasfases,los cuales, en definitiva estánen
el origen de las sorprendentespropiedadesmacroscópicasqueexhiben.El estudio
de sistemasheterogéneos,composicionaly estructuralinentemás sencillos,hace
posiblela separaciónde lospapelesquedesempeñanlos diferenteselementosdel
fenómenode interacción (composición,geometríainterfase,etc), y determmar
cuál es la influencia de cada uno de ellos en una determinadapropiedad
macroscópica.Así, a lo largo de la primerapartede estecapítulo,seestudianlos
sistemasheterogéneosen forma de multicapaNi/Co y Ag/Ni con el fin de arrojar
algo de luz sobre los fenómenos de evolución con la temperaturade la
interacciónentrefasesen materialesamorfosnanocristalizados.
Porotraparte,se aprovechalas propiedadesde magnetorresistenciaanisotrópica
que presentanestetipo de aleacionescon el fin de plantearuna alternativaa lo
queseconocecomomagnetorresistenciagigante.

4.1 Preparación de las muestras

Se han preparadomuestrascon estructura de multicapa, de composiciones
Ni/Co, Ni/A8 en un amplio rango de espesoresde las diferentesbiláminas
constituyentes.Con el fin de unificar la nomenclaturade lasmuestrasdescritasa
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lo largo de estecapítulo, se designacadauna de ellas como (AxByt. A y B
representanlos elementosde cadabilámina, x e y el espesoren A de cada
elementoy, finalmente, n representael número de biláminas que fonnan la
multicapa. Hay que hacernotar que en la literatura sobreestetema, se suele
emplearel término capaparadesignardosconceptosdiferentes.Así, seusacon
el significado de plano atómico, y también para nombrar cada uno de los
elementosde lo que seconocecomo multicapa (multilayer) [1]. La confusión
estribaen el hechode que cadauno de los elementoso capasde unamulticapa,
normalmenteestáformadoporalgunadecenade planoso capasatómicas.Por lo
tanto, a lo largo de estamemoria, aunquese seguiráutilizando el término ya
generalmenteaceptadode multicapa,seutilizará el término láminapara designar
a suselementosconstituyentes.
Los estudiosque a continuaciónse describense han llevado a cabosobredos
seriesde muestras,todasellas fabricadasen el Instituto de MagnetismoAplicado,
Laboratorio“SalvadorVelayos”, mediantela técnicade pulverizacióncatódicaa
temperaturaambiente.La técnica de pulverizaciónempleadatanto para el Co
comoparael Ni ha sido radiofrecuenciamagnetrón,con una potenciade 300 W.
Para la deposiciónde la plata se empleó el modo DC magnetrón,siendo la
potenciade deposiciónde 100W. Tantoen un casocomo en otro, la atmósfera
de descargaeraargón de calidadN-5S, a unapresiónconstantede 5x103 mbar.
El vacio previo que se alcanzabaen la cámaraera aproximadamentede 10~
mbar.La distanciaentreelectrodosera de 100 mm. En estascircunstancias,los
rendimientospara los distintoselementosson los siguientes: 14.3 Ms para la
plata,0.7 Ms parael cobaltoy 0.8Ms parael niquel.
La estructurade multicapa se ha obtenidomediantedeposiciónalternadadesde
uno y otro blanco.En todoslos casos,seutilizaron blancoscomerciales(marca
CERAC),deforma circular, de 100 mmdediámetroy 7 mmde espesor.
Como sustratossehanutilizado obleasmonocristalinasde silicio con orientación
(111).

Primeraserie
La primeraseriedemuestrasconstadedossistemasdemulticapas:

- Sistema ferro (baja 13-ferro (alta 13. Se crecieron multicapas de
composición(Ni~Coi

50)4o,dondex variabaentre25 y 100 A.
- Sistemaferro (bajaTJ-para.Se fabricaronmulticapas(Ni~Ag150)40conel

mismorangodevariaciónen x queen el casoanterior

En estesistema,sehaprestadoespecialatencióna la variaciónde las propiedades
magnéticascon la temperatura.Así, se pretendecompararsu comportamiento
con el de las muestrasnanocristalinasen forma de cinta obtenidasmediante
enfriamiento ultrarrápido y posterioresrecocidos. Deste el punto de vista
geométricoy composicional,los sistemasen forma de multicapasonmuchomás
sencillos y controlados,lo que permite aislar de una maneramás sencilla, la
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influencia de las diversas propiedadesestructuralesen el comportamiento
magnético.

Segunda serie
Sobre la segundaserie de muestrasse ha llevado a cabo un estudio de sus
propiedadesmagnetorresistivas.Además,una de estasaleacionesseha utilizado
como núcleo de un sencillo dispositivo sensor de campo magnético. La
composicióngeneralde estaserierespondea la expresión (Ni~Co~)4o.dondex e
yvaríanentre25 y5OA.

4.2 Caracterización estructural

4.2.1 Difracción de rayosX

La caracterizaciónestructuralde las muestrasse ha flevado a cabo mediante
difracción de rayos X. Seha utilizado en todoslos casosla configuración &28,
de forma que el haz emitido y el detectorseencontrabanen todomomentoen
posiciónespecularcon respectoa la muestra.De estemodo,y en virtud de la ley
de Bragg, se recogenlos máximosde difracción correspondientesa los planos
paralelosalplanode la muestra.El estudioseha realizadotanto a bajoscomo a
altosángulos.

Bajosángulos
En un sistemaheterogéneocristalinoen forma de multicapaexistenal menosdos
tipos de periodicidad.Porunapartela periodicidada escalaatómicapropia de la
estructuracristalinay por otra, la periodicidadartificial que selogra mediantela
deposiciónalternaday controlada de elementosdiferentes. Mientras que el
periododela primeraestípicamentede unospocosA Wor ejemplo,el parámetro
de red del Ni cúbico es de 3.5338A), el periodode las multicapasutilizadasen
este trabajo es de decenas de A. Las posibilidades experimentalesdel
difractómetro utilizado (el cual se describe en el capítulo de Técnicas
Experimentales)hacenqueel mínimo ángulode trabajoseaaproximadamentede
8=0.4grados,por debajodel cualel propiohazincidenteemnascaratodotipo de
reflexión. Esto correspondea una periodicidaddetectableen primer orden de
difracciónde unos110k. Porestarazón,la caracterizaciónmediantedifracción a
bajoángulosólo sepuedellevar a cabosobrela segundade las seriesde muestras
fabricadas.
La figura 4.1 muestralosdifractogramasa bajoánguloparamulticapasdeNi/Co,
cuya periodicidadvaría entre 100 y 50 A. En ninguno de los difiactogramas
representadosseha realizadoningúntipo de tratamientonuméricode suavizado
de las curvas.El tamañode pasoangulardel goniómetrodel difractómetroerade
0.0030, y el tiempo duranteel que se recogíandatos en cada paso,de 24
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segundos.Aparecencon nitidez los picos de periodicidadde la multicapa, a
ángulosque serelacionancon la longitud de cadabilámina elemental(50, 75 y
loo A respectivamente).
Esdifldil realizarun análisiscuantitativodetalladode la estructurade la multicapa
apartir de estosdifractogramas,debidoal pequeñocontrastede dispersiónentre
el Co y el Ni. Sin embargo,el hecho de que lleguena aparecerpicos hastade
tercerordende difracción, indica quela modulaciónen la composiciónquímica
de la muestra es suficientementeabrupta,y da cuenta de la calidad de las
interfhses. Dado que las muestrasde ambasseriesse han preparadobajo las
mismascondicionesde fabricación,sepuedeconsiderarque todas ellasexhiben
las mismaspropiedadesde interfase.
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o

u
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20 (grados)

Figura4.1. Difractogramasabajoánguloobtenidosen multicapasde
Ni/Code diferentesperiodicidades.Seobservacomoel hazincidente
tieneuna amplitud aproximadade 2e=O.8grados, lo que liniita el
valormáximode periododetectable.

En la referencia [2] se presentanresultadospara sistemassemejantes,pero
crecidosmedianteun métododiferente,epitaxiade hacesmoleculares,conel que
se consigueun mayor control sobre la deposiciónde los materiales.En esas
condiciones,paraunamulticapade periodicidad89 A, seobtienentambiénpicos
de difracciónhastade tercerorden.
La tabla 4.1 suinarizala posiciónde los máximosde los diferentespicos a bajos
ángulos,así como el cálculo del periodo al que correspondecada uno de los
máximosde los diferentesórdenesde difracción.

1 2 3 4
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Tabla 4.1. Resumende los difactogramasa bajo ángulo de las
multicapasde Ni/Co correspondientesalasegundaseriedemuestras.

Muestra n Jj3Q2~j d(A)

1 l.V 73.6

2 2.10 84.1
3 30 89.3

(Ni50Co50)40

(Ni25Co50)40 2

2

1.650

2.70

54.5

65.4

(Ni,5Co,440 1 2.l5~ 41.1

Los resultadosque semuestranen la tabla reflejan una apreciabledispersiónen
los valoresdel periodo de la multicapa, dependiendodel orden de difracción
usadoparael cálculo.Además,aparececierta desviacióncon el espesornominal
de cadabiláminaelemental.La expresiónutilizadaparala obtencióndel periodo,
d esla bienconocidaley de Bragg:

2dsenO=n2 (4.1)

dondeOesel ánguloparael que aparecemáximo de difracción,n es el orden de
difracción, y 2=1.509 A, la longitud de onda de la radiaciónX utilizada. Si
consideramosuna incertidumbre AO en la determinación del máximo de
difracción,el error en el cálculodelperiodo,Advendrádadopor:

2 cosO
Ad=— AO (4.2)

2 sen
2O

Si consideramosun máximo de difracción situadoen 28=20y una incertidumbre
en su medida de A8=0.20, el error en la determinacióndel periodo será
aproximadamentede 9 A. Si se consideraun máximo en 28=10 con una
indeterminaciónde solamenteA 9=0.10, elerror en dseráde 17k. Segúnesto,la
dispersiónde valoresque semuestraen la tabla4.1 entradentrode un intervalo
de errorexperimentalrazonable.
Por lo tanto, se puede concluir que los difractogramasde rayosX que se
muestranen la figura 4. 1, son una clara indicación de que se ha conseguido
fabricar multicapasmetálicasde la suficientecalidad, en lo que se refiere a lo
abrupto de la composiciónqulinica en la interfase,como para serconsideradas
como sistemas heterogéneoscon sus componentesbien diferenciados y
controlados.
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Altos ángulos
En la figura 4.2 se reproduce el espectro de rayos X a altos ángulos,
correspondientea una multicapa de composición (Ni50Co50)40. También se
presentanla posicióny la intensidadrelativade las reflexionescorrespondientesa
muestraspolicristalinasaleatoriamenteorientadasde Co cúbicocentradoen las
caras(lineascontinuas)y de Ni cúbicocentradoen las caras(líneasdiscontinuas).
El difractogramaobtenidosepuedeindexarsegúnestasreflexiones.El pico que
aparecea 28 -~ 28.50 se asignaa la reflexión (111) del Si (recordemosque el
sustratoesprecisamenteunmonocristalde Si conestaorientación). ¡

O)

u

2e (grados)

Figura 4.2. Difractogrania a
composición(Ni50Co50)40. Las
de diftacciónparaCo cúbico
parael Ni cúbicofcc.

altos ángulos de una multicapa de
lineascontinuasrepresentanlos picos
fcc y las discontinuaslas reflexiones

El pico más intenso, que aparecepara 29 — 44~50, es el pico central de la
multicapa [3], que correspondea una media ponderadade los picos de las
refraccionesde losplanos(111)del Ni y del Co. La configuraciónO’29 en la que
se han realizado los diifractogramas, recoge las difracciones de los planos
paralelosal plano de la película.Así, el hechode que las alturasde los picos
correspondientesa las reflexiones(200), y sobretodo a la (220), con respectoa
la altura del pico (111) seanmenoresque las teóricaspara el policristal, indica

20 30 40 50 60 70 80 90
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que la muestraha crecidocon sus cristalesorientadospreferentementecon el eje
(111)en la direcciónde crecimiento.
La expresión4.3, conocida como ecuaciónde Scherrer,permite determinarla
longitud de coherenciacristalina~ (magnitudque se relacionacon el tamañode

grano cristalino) correspondientea una reflexión centradaen 9, a partir de la
anchuraa mitad de alturadel pico,A(20, y la longitud de onda2 de la radiación
utilizada:

0 924— . (4.3)
— A(20)coso

Aplicando esta fórmula la reflexión (111) de la multicapa, se obtienen los
resultadosque semuestranen la tabla 4.2. Si se tiene en cuentaque el espesor
total de las muestrasvaríaentre2000 y 4000A, se compruebaque las muestras
no son monocristalinasen la dirección de crecimiento, si bien la coherencia
cristalinaseextiendealo largode variasbiláminas.Estasituacióncorrespondeal
caso en que 4>A descritaen el capítulo de TécnicasExperimentales(A es el
espesorde la biláminaelemental)

Tabla 4.2. Posiciónde las reflexiones(111), susanchurasa mitadde
altura y la longitud de coherenciacristalina en la dirección de
crecimiento.

Muestra 29 A(2~ LAXAS

(Ni50Co5<040 444350 0.38570 225

(Ni,~Co50)40 444570 0.49790 172

(Ni2jCo~44p - 444330 2_0.4404v 194

La figura 4.3 muestrael difractogramapara altos ánguloscorrespondientea la
muestrade composición (Ni25Co25)40. Dado el menor espesortotal de la
multicapa,la intensidadde la reflexión (111) del Si esmáspatenteque en el caso
antenor.

Evolucióncon la temperatura
El gruesode la caracterizaciónmagnéticade las muestrascorrespondientesa la
primeraserie, seha llevado a caboa temperaturasuperiora la ambiente.Partede
las conclusionesque seobtienende los datosexperimentalessefundamentanen
el hecho de que la muestraposeeuna estructuraheterogéneaen forma de
multicapa. Por ello, se hacenecesariocomprobarque durantela medidacon la
temperatura,no sepierdela periodicidadespacial,en especialen las muestrasde
Ni/Co al tratarsede elementosmiscibles.
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Figura4.4. Gráficostemperatura-tiempode cadatratamientotemuco.
La temperaturacon quese designacadatratamientocorrespondea la
temperaturaaproximadade la zonaplana.
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Figura 4.5. Difractogramasa bajo ángulode una mismamuestrade
composición (Ni25Co25)40 sin tratar y tras sucesivos tratamientos
térmicos.
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En la figura 4.5 sepresentanlos difractogramasa bajo ángulode la muestrasin
tratar y despuésde cada tratamiento. Se observa la aparición del máximo
característicode la multicapaen un ángulo que correspondea una periodicidad
espacialalrededorde 50 A.
Se compruebacomo la estructura de multicapa no desaparece,ni siquiera
despuésde los cuatro tratamientossuperpuestospara esta muestra con un
periodoespacialde tansolo 50 A. Esto nospermiteasegurarque, de producirse
unadegradaciónde la interfasepordifusión o aleadode los componentes,estano
llega a afectarauna fracciónmayoritaria del espesorde cadalámina (25 A). De
estamanera,dadoque las muestrassobrelas que se hanrealizadolos estudiosa
alta temperaturatienen un periodo espacialcuatroveces superior, se puede
inducir que no se destruyesu estructurade multicapa duranteel procesode
medida.

4.3 Caracterización magnética

4.3.1 Comportamientomagnéticoa altastemperaturas

En esteapartadoseestudiala evoluciónporencimade la temperaturaambiente,
delaspropiedadesmagnéticasde las multicapasfabricadas.Estetipo de estudios
se ha llevado a cabo con asiduidaden otras clasesde sistemasmagnéticos
heterogéneos,fundamentalmenteen sistemasnanocristalinosobtenidosa partirde
tratamientostérmicossobreuna aleaciónamorfa [4-6]. La propianaturalezadel
proceso de obtención y la complejidad composicionaly estructural de estos
materiales,dificulta enormementela interpretaciónde los fenómenosa los que da
lugar su estructuraheterogénea.Así, a diferencia de en aquellos, en los
experimentos descritos en esta memoria se puede alcanzar un mayor
conocimientodela estructura,composicióny geometríade cadaunade las fases,
lo que permite avanzarun poco más en la clarificaciónde su comportamiento
magnético.
Los trabajosrealizadossobrematerialesnanoestructuradosobtenidosa partir de
aleacionesamorfas fabricadas por enfriamiento ultrarrápido, se resumen a
grandesrasgosa continuación:

- El material heterogéneose obtiene a partir del tratamiento térmico
aplicado a una aleación amorfa homogénea. Están constituidos
básicamentepor dos fasesmagnéticas,los precipitadosnanocristalinos
(ricos en Fe) de alta temperaturade Curie, y la matriz intergranular
amorfa.Estafasepierdecontenidoen hierro durantela cristalización,lo
quesemanifiestaen un descensode su temperaturade Cuñe.

- La evolucióncon la temperaturade la imanaciónde saturaciónpermite
determinarla temperaturade Curie de la interfase amorfa, la cual no
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coincide con la de una aleación amorfa homogéneade la misma
composición.

- La evolución con la temperaturadel campo coercitivo no exhibe el
decrecimientomonótonoqueseobservaen materialeshomogéneos.

Para realizareste estudiode evolución de las propiedadesmagnéticascon la
temperatura,se han utilizado las muestrasde la primera de las series; las
dimensionesde las láminasen estaserie, son asimilablesa las distanciastípicas
que caracterizana los materialesnanocristalinos.Así, en aleacionesamorfhsricas
en hierro con adicionesde Nb y Cu sehan calculadolos tamañostípicos de los
cristalitosque precipitancomo consecuenciade los tratamientostérmicos y la
distancia media de separaciónentre los mismos [7]. El primero de estos
parámetrosseha calculadoa partir del ensanchamientode lo picosdel diagrama
de difracciónde rayosX. La distanciaentregranossepuedeestimarsi ademásse
conocela fracción de muestracristalizada,dato al cual se accedemediante
espectroscopiaMóssbauero medidasmagnéticas.Los tamañostípicos de los
nanocristalesoscilanalrededorde los 20 mn, con la particularidadde que este
tamano no varia excesivamentea lo largo de las distintos estados de
cnstalización. Básicamente,a través de los distintos tratamientos térmicos
aumentala fracción de muestracristalizada,o lo que es lo mismo, aumentael
númerode nanocristalesy, por lo tanto, disminuyela distanciaentreellos. Este
parámetroosdilaentre20 nmparalos primerosestadosde nanocristalización,y 8
nm para los más avanzados(posteriores tratamientostérmicos inducen la
aparicióndedistintasfasesqueno seconsideranen esteestudiocomparativo).En
los experimentosdescritosa continuación,el papel de fasecristalinade elevada
temperaturade Curie lo desempeñalas láminas de Co, cuyo espesorseconserva
constantecon un valor de 150 A. Como fase de baja temperaturade Curie,
haciendolas funcionesde matriz amorfa,seutilizan láminasde Ni con espesor
variableentre25 y 100A.

4.3.1.1 Imanaciónde saturacióna alta temperatura

En la figura 4.6 se esquematizalo queseríala evoluciónde la imanacióncon la
temperaturadeun sistemamultiiffisico constituidoporunafaseA, detemperatura
de Curiealrededorde 10000C, y un sistemaB conT0 de 3500 C. El momentoa
temperaturaambientecorrespondientea la faseA esseisvecesel de la IbseB. Se
aprecia cómo en la temperaturade Curie de la fase B, apareceun marcado
cambio dependienteen estacurvacorrespondienteal sistemaA+B.
En principio, a una determinadatemperatura,paraun sistemamultifisico
dondex e y serelacionancon elvolumende cadafase,la imanacióndeberíaser,

MA4B = xMA+yMB (4.4)
x+y
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Figura 4.6. Representaciónde la evolución de la imanación de
saturacióncon¡a temperaturadeun sistemamultifásicoKB.

En la tabla4.3 serecogenlos valoresde imanaciónde saturacióny temperatura
de Curieparael Co y el Ni atemperaturaambiente[8,9].

Tabla4.3 ParámetrosmagnéticosdeNi y Co. T~ esla temperaturade
Cuñe,o la imanaciónespecíficay 47rM~ la imanaciónde saturación,
ambasatemperaturaambiente.

900 1200

CCo 354.2 55.09 63941115 164.8 17870

Segúnestosparámetros,la curva representadaen 4.6 correspondería,de forma
aproximada,a un sistema heterogéneoconstituido por Ni y Co, en el que el
volumende Co fuerael dobleque el de Ni. Algunasde lasmuestrasestudiadasse
aproximana estarelaciónnominaldevolúmenes.
El análisisde la evoluciónde la imanaciónde saturacióncon la temperatura,se
divide en dospartes,evolución de su temperaturade Curie y desumomento
magnéticocon el espesorde las láminasdeNi.
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Figura 4.3. Difractograniaa altos ángulos de una multicapa de
composición(Ni25Co50)40.

Tal y como se mencionaen este mismo apanado,no es posible determmar
medianteel equipo de difracción de rayosX utilizado, la periodicidadde las
multicapasde la primera serie. Por lo tanto, el estudiode la influencia sobrela
interfase de las altas temperaturasse ha realizado sobre una muestra de
composición(Ni25Co25)40. Tampocoesposible la monitorizaciónin situ de la
estructuradurantela medidamagnética.De estaforma, seha optadoporsometer
a una misma muestrade la composicionque arriba se indica, a tratamientos
térmicosconsecutivos,que en conjuntosuperanel tratamientotérmico global al
que se sometea cada muestra durante cada medida magnética(el sistema
alcanzabauna temperaturade 4000 C en menosde 50 minutos). La figura 4.4
indica la temperaturay el tiempo correpondientea cadatratamiento.En todos
ellos la muestrasemanteníaen una atmósferade flujo constantede argón, de
igual maneraque durantelas medidasmagnéticas.A grandesrasgosconstande
tres etapasde aproximadamente10 minutos cada una. La primera de ellas
correspondea la subida de la temperatura,la segunda es unintervalo a
temperaturaconstante,y la terceraes la bajadahastala temperaturaambiente.
Cadatratamientosenombracon el valor aproximadode la temperaturade la
segundaetapa,aunque,enningún momento,a la vista de la gráfica 4.4 sepueda
hablarde recocidosisotérmicos.
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En cuantoala temperaturadeCurie delNi (a partir de ahorala denotaremospor
TNi), se observaque practicamentetiene el mismo valor en ambasmulticapas
(alrededorde 3550 C, queesla temperaturade CuriedelNi masivo).
En la figura 4.8, sepresentael mismotipo de medidasparamuestrascon 50 A de
Ni. En estecasoseobservandiferenciascualitativasimportantescon respectoa la
muestraanterior.
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Figura 4.8. Evolución con la temperatura de la imanación de

saturaciónde (Ni
50Co~50)40y (Ni50Ag150)40.

La característicamásreseñablede estosresultadosesque,para ningunade las
dosmuestras(Ni50Cojy0J40y(Ni5~4g¡5<) 40 TNÍ coincidecon la temperaturade
Curie delNi masivo.Parael casode la muestraconplata, ‘~N¡ estápordebajode
los 3540 C, mientrasque en la muestracon cobaltoestáclaramentepor encima.
La figura 4.9 muestrala comparaciónentrela evolucion de la imanacióncon la
temperaturade las muestrasde cobalto anteriormentepresentadas.Las flechas
indicanla posiciónde TNi en cadaunade lasmuestras.

Se ha llevado a cabo una caracterizaciónsimilar para otros espesoresde las
láminasde Ni. Los resultados,en lo que conciernea la evolución de TN¡ en
funcióndel espesorde Ni (quesedenotapor ‘Ni) y de la naturalezade las láminas
adyacentes,sedetallaen la figura 4.10.
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Figura4.9. Comparaciónentreel comportamiento
(Ni100Co150)40y (Ni50Co150)40.
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Figura4.10. Temperaturade Curie del Ni en multicapa,en función
del espesordeNi y de lanaturalezadelas láminasadyacentes.
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El comportamientodelNi cuandoforma partede multicapasdel tipo Ni/NM, en
las que NM representaun elementono magnético,seha estudiadoampliamente
con anterioridad.Así, en la referencias[10] y [11] encontramosestudiossobrelas
propiedadesde sistemasNi/Ag en una amplia variedad de espesoresde Ni.
Tambiensehanestudiadolos sistemasNi/Cr [12] y Ni/Au [13]. En todosellos se
describeuna disminuciónde la temperaturade Curiedel Ni cuandoelespesorde
las láminasque constituyenla multicapadesciendepor debajode 100 A, y se
describeen todoslos casosunaevolución muy similar a la que se presentaen la
figura 4. 10. En la mayoría de estos trabajos, se apunta como origen del
decrecimientode la temperaturade Curie, el debilitamientodel ordenmagnético
conformedisminuye el espesorde Ni. Medidasrealizadassobremulticapasde
Ni/Cr conespesoresde Ni inferioresa 20 A, establecenun espesorde 8 A como
limite por debajodel cualel Ni deja de exhibirferromagnetismo.A partir de este
dato, se predice que los primeros planos atómicos de las intercarasde las
películas de Ni, son ferromagnéticoscon muy débil imanación, o bien no
magnéticos.Esta láminas “magnéticamentemuertas”, tendrían un espesorde
aproximadamente4 A. El ordenmagnético,como todo fenómenocooperativo,
dependedrásticamentede la dimensionalidaddel sistema. Así, conformeun
sistema(en estecasoel Ni) evolucionadesdela tridimensionalidad(representada
por el Ni masivo o por multicapasde espesorde Ni superiora 100 A) hacia la
bidimensionalidad(unalámina constituidaporun solo plano de átomos,o según
la referencia[12], una multicapa con espesorde Ni inferior a 8 A), la intensidad
delas interaccionesde canjeresponsablesdelordenmagnéticova disminuyendo.
Por el contrario, cuando el otro elementoconstituyentede la multicapa es un
elementoferromagnético,como esel casodel Co, cabeesperarun reforzamiento
delmagnetismoen elNi, que setradujeraenun mcrementode sutemperaturade
Curie. La figura 4.11 representael incrementode TN¡ que seproduceal sustituir
el elementono magnético(en estecasola plata) por el cobalto, en función del
espesorde Ni.

Por lo tanto, el tamañode un sistemamagnético,cuandoésteesdel ardende
unasdecenasde planosatómicos,no esel único factor que modifica el valor de
su temperaturade Curie. La naturalezamagnéticade las fases colindantes
tambiénesun factordecisivo. Sepuedeconsiderar,a grandesrasgos,que el valor
de la temperaturade Curie de un sistemamagnéticoesindicativo de la magnitud
de las interaccionesde canje entre sus momentoselementales,los cualesse
cuantifican medianteel llamado campomolecular. De esta manera,se puede
asumirque el fenómenode aumentode TN¡ que se encuentraen estasmulticapas
de Ni/Co se relacionacon un aumento de campomolecularpromedio en las
láminasde Ni.
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Figura 4.11. Aumento de la temperaturade Curie del Ni en
multicapasNi/Co respectoa muestrasAg/Ni con espesoressimilares
de Coy Ag, enfunción del espesordeNi.

Consideremosun sistema magnéticoheterogéneocompuesto,por simplicidad,
por dos fasesA y 13. Se pueden distinguir tres constantesde canje: i) la
correspondientea losátomosen el interior de la fiseA, que denotamoscomo
u) la de losátomosde la faseB, que denominamos.4 y iii) la constantede canje
de los átomosde la interfase, que tendrá un valor intermedio entre los dos
anteriores.En el caso de multicapascomo las que estamostratando,la constante
de canje varía localmentesegún nos desplazamosa lo largo de la dirección
perpendiculara la superficie. Llegadosa este punto, podemos introducir el
conceptode anchurade canjede la interfase(ACI), como la distanciaa la cual
la constantede canjelocal en el material cambiadesde~A hastaJ~. A pesarde
que la interacción de canje entre los momentos de un sistema ordenado
ferromagnéticamenteadquiereunos valores elevadosen términos de campo
molecular(del ordende 1000 T), su longitud de alcanceespequeña,situándose
en un par de distanciasatómicas [14]. Dentro de este orden de magnitud se
situará,por lo tanto,la anchurade canjede las interfasesen un sistemamagnético
heterogéneo.A pesardelpequeñovalor de ACI, su influenciaen las propiedades
magnéticasmacroscópicasserátanto máspatentecuantomayor seael volumen
de átomosen las interfasesen relacióncon el volumentotal de la muestra.Son
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los sistemasheterogéneos,talescomo los amorfoscristalizadosy las multicapas
que aquí se estudian,los que presentanuna relación entrela superficie de las
intercarasy el volumen de la muestralo suficientementealta comoparaque la
ACJ alcancevaloressignificativos.
Dos factoresimportantescontribuyena ACI:

- La estructurade la interfase:la rugosidady la interdiflisión en la interfase
conduciríaa un gradientede composicionesa lo largo de la dirección
perpendiculara la interfase ideal. A pesar de que los resultadosde
difracción de rayosX de las figuras4.1 y 4.5 muestranla existenciaclara
de periodicidad,siemprees de esperarla presenciade un gradientede
composiciones.

- Interaccioneselectrón-electróna través de la interfase. Está bien
establecidoque, en multicapasde materialesferro-paramagnéticos,las
interacciones de canje se propagan a través de los espaciadores
paramagnéticosmediantepolarizaciónelectrónica,incluso en el caso de
interfasesideales[15]

Enprimeraaproximación,un materialmagnéticoalcanzasutemperaturade Curie
cuando la energíade agitación térmica es lo suficientementealta como para
superarla energíade ordenferromagnético.Esto se puedecuantificara travésde
la expresxon:

PBBmnoI = (4.5)

donde~ esel magnetónde Bohr, Bmo¡ esel campomoleculary k es la constante
de Boltzman. En el Ni, el incrementode la temperaturade Curie, AT~ alcanza
hastaun valor de 750C para1N1=25 A. Estosvaloressupondríanentoncesque el
contactocon las láminasde Co equivalea un incrementodel campomolecular
promedio, 411moí’ del orden de 100 T. Este valor de ABmoí, tal y como se
mencionacon anterioridad,sepodríaatribuir a la formaciónde aleacionesNi-Co
a lo largo de la interfase, (la temperaturade Curie del material en la interfase

variaríadesdela delCo hastala delNi siguiendounaley prácticamentelineal [8])
La otra posibilidad seria la penetracióndel campomoleculardel Co en el Ni
mediantepolarización de los electronesde las láminas de Ni. Como el campo
moleculardel Co a temperaturaambientees del orden de 1000 T, un promedio
de 100 T en láminas de Ni dc este espesor,se puedeobtenersin más que
considerarque el decaimientoexponencialde la interacciónde canje tienelugar
en una sola distanciaatómica.Un análisis teórico detalladode estosfenómenos
de interacciónferromagnéticaen materialescompuestospor fasesde diferentes
temperaturasde Curie sellevaa caboen la referencia(16].

Momentomagnético
La degradaciónde las propiedadesmagnéticasen el Ni, cuandoforma partede
multicapasNi¡NM, a medidaque disminuyesu espesor,no sólo semanifiestaen
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la disminución de su temperaturade Curie, sino también en la bajada de su
imanación[12, 13]. En estostrabajosserecoje la existenciade una dependencia
lineal de la imanaciónde saturacióncon el inverso del espesorde las láminasde
Ni. Esta dependenciase deducedel modelo de zonasde Ni “magnéticamente
muertas”. ConsidéreseMONI como la imanación del Ni masivo, y MS,NI la
imanaciónde saturacióndel Ni cuando estáformandopartede multicapasdel
tipo Ni/NM. Supongamosque existeuna lámina “muerta” de valor l,,12 a cada
ladodecadaláminade Ni y que el restode átomosde la láminaposeeun valorde
momentosimilar al del Ni masivo. La fracción de átomosen cadalámina con un
momentosimilar al delNi masivoseráentonces(-lflNi). De aquí se deduceque
dentro de estemodelo de láminas “magnéticamentemuertas”, la imanaciónde
saturaciónvendrádadapor:

(4.6)

Estadependencialineal de la imanaciónde multicapasdel tipo Ni/NM se muestra
en la referencia[13] paramulticapasde NI/Au.
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Figura4.12. Evolución del cocienteMNI/MC,,. con el espesorde la
láminadeNi, ‘N~

En la figura 4.12 se representael cocienteentrela imanacióncorrespondienteal
Ni y la correspondienteal Co paradistintasmulticapasNi/Co, en fimción de 1Ni•

La imanaciondel Ni seha estimadoa partir de la caidade momentode cadauna

t.
(MNI/ M

00 )Mas¡vo
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de las muestrasdesdetemperaturaambientehastaTNi. El momentorestantea
estatemperatura,ha servidoparaestimarla imanacióndelCo. La diferenciaentre
la imanción de saturación del Co a temperaturaambientey a 3500C es de
aproximadamenteun 4 % [8]. A pesar de ello, la gráfica indica que se está
sobrestimandoel valor del momentodel Co, al quedarincluido en su valor el
“momento del ruido” procedentedel portamuestras,sustrato,adhesivode alta
temperatura,etc.Esteruido de fondo sehacemáspatenteen las medidasa alta
temperatura.La necesidadde que el entrehierrodel electroimánseamásancho
para dar cabida al dispositivo calefactor, disminuye la sensibilidad del
magnetómetroal aumentarla distanciaentre las bobinasdetectoras.Mediante
esta representacióndel cociente de imanacionesse elimina el posible error
procedentedela determinaciónde la superficiede la peliculaque semide.

Si aplicamosa las multicapasNi/Co un razonamientosimilar al utilizado en las
muestrasNi¡NM, podemosconsiderarqueen un espesor4, a ambosladosde las
láminasde Ni, ésteposeeun momentosimilar al del Co. Si denotamosporMoco
la imanaciónde saturacióndel Co, sepuedeescribir que el momentode cada
lámina de Ni constade dostérminos,Moco(4,/l~i), correspondientea la fracción
de átomosen la láminas externas, y MONi(l-l<,/INÍ), que tiene en cuenta el
momentodelos átomosinterioresa la lámina de Ni. La imanaciónde saturación
del Ni cuandoforma partede una multicapa de Ni/Co tendríapor lo tanto la
siguienteexpresíon:

M~ ~ (4.7)
1Ni

Al igual que en el caso de las multicapasde Ni/NM, también apareceuna
dependenciaconla inversadel espesorde lasláminasde Ni.
La magnitudque se representaen la figura 4.12, MN/Mc<, tendría entoncesla
siguienteexpresíon:

MNi M
0N~ ( M~q) 4

,

____ _____ +11— ‘ ¡
M0,c0 Mo,co Y MO,CO ) ‘Ni (4.8) ¡

Segúnestaexpresiónexistendos valoresextremosde ‘Ni• El primero de ellos
correspondea láminasde Ni de espesormuy grandecomparadocon la longitud
10,en cuyo caso,se obtendríala relaciónde imanacionescorrespondientea los
materialesmasivos( de valor 0.35).Porotro lado, cuandoseveriflca que 1<, =

1Ni’

la imanaciónde las láminasdeNi seriaigual a la imanacióndel Co.
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Figura4.13. Evolución del cocienteMNÍ/McO ftente a
espesordela láminadeNi, 111N[

la inversadel

En la figura 4.13 serepresentanlos valoresde MNi/McO frente a la inversadel
espesorde lasláminasde Ni. El puntonegrorepresentael casoextremoen el que
el espesorde la lámina de Ni es precisamente1<,, y por lo tanto la razón de
imanacionesdeberíaserla unidad. Siguiendolas indicacionesqueaparecenen la
literaturaparasistemasNi/NM, se ha elegido un valorde lj8 A.

4.3.1.2Campocoercitivoa alta temperatura

Además de la evolución del la imanaciónde saturacióncon la temperatura,
también se ha determinadoel comportamientodel campo coercitivo, Hc, a
temperaturassuperioresa la del ambiente,en las multicapasde Ni/Co y Ni/Ag.
Para ello se han medido los ciclos de histéresisde las distintas multicapas
manteniendoestabilizadala temperaturade la muestra.El campo máximo
aplicadoen cadaunadeestasmedidasera suficienteparasaturarlamuestraa esa
temperatura.
La figura 4.14 muestrala evolucióndel campocoercitivo con la temperaturapara
las multicapas (Ni¡

00Co150)40, representadocon circulos huecos. y para
concírculosnegros.En la muestrade Ni/Ag el campocoercitivo

decrece,que es el comportamientotípico de esta magnitud. A medida que la
temperaturaaumenta,la anisotropíay la imanaciónde saturaciónde la muestra
disminuyen,y así lo haceel campocoercitivo,hastaque sealcanzala temperatura
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de Curie del Ni, donde el material deja de presentarorden magnético.Sin
embargo,no se observaun comportamientosimilar en la muestrade Ni/Co.
Inicialmente,presentaunosvaloresde campocoercitivoy unaevoluciónsimilares
a la composiciónanterior,pero afrededorde los 300v C, 14 comienzaa crecer
conformeaumentala temperatura.Finalmente, se alcanzaun valor máximo a
partir del cual serecuperala evolucióndescendente.
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Figura 4.14. Evolución del campocoercitivocon la temperatura(por
encimade la temperaturaambiente),en las muestrasde composición

,consímboloshuecosy (Ni
100Ag150)40,con símbolos

negros.

Similar comportamientoal anteriormentedescritose observaen la figura 4.15.
Aquí se representala evolución del campocoercitivo con la temperaturapara
muestrassimilares,pero con un espesorde 50 A en las láminasde Ni.
Sin embargo,el campocoercitivoparala multicapaNi/Co con elmenorespesor
en las láminas de Ni, (Ni25Co¡50)40, exhibe un comportamientodiferente (Fig
4.16).Ademásde sermagnéticamentebastantemásdurasa temperaturaambiente
quelas composicionesanterioresy quela correspondientemulticapacon Ag, no
presentatramo crecienteni máximo relativo para el rango de temperaturas
estudiado.
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Figura4.15. Evolución del campocoercitivocon la temperatura(por
encimade la temperaturaambiente),en las muestrasde composición
(Ni

50Co150)40, con símbolosvacíos y (Ni50Ag150)40, con símbolos
llenos.
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Figura4.16, Evolucióndel campocoercitivoconla temperatura,en la
muestradecomposición(Ni

25Co150)40.
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Comportamientosanómalosdel campocoercitivocon la temperatura,similaresa
los presentadosaquí,sehanobservadoen otrossistemasmagnéticosmultifásicos
comonanocristales[6] y aleacionesmetaestables[17].
Taly comoseapuntóen la secciónintroductoriade estecapítulo,la influenciade
la microestructuraen las propiedadesmagnéticasmacroscópicasde un sistema
multifásico, está flmdamentalmentegobernadapor el grado de acoplamiento
magnéticoentrelas diferentesfases.Esteparámetrose describea través de la
razónentrela longitud de correlaciónde canjeL, y la longitud de fluctuación
estructural,1 CuandoL esmayor que 1, el procesode imanacióntienelugar de
maneracolectivaen todoel material,mientrasque si L<l, cadaunade las fasesse
imanaindependientementede las otras,al no existir acoplomagnéticoentreellas.
En las muestrasde Ni/Co y Ag/Ni con mayor espesorde las láminas de Ni, a
temperaturaspor debajo de 2000 C, se observanvalores similares del campo
coercitivoy una misma evolución con la temperatura.Estos hechosapuntana
que el procesode inversiónde la imanaciónen las muestrasde Ni/Co senuclea
preferentementeen las láminasde Ni. La razón de estoes,presuniiblemente,la
menor anisotropíadel Ni comparadacon la del Co. Así, una vez nucleadoun
dominio con imanacióninvertidaen el Ni, éstecrecey se extiendea lo largo de
todala muestramediantecorrimientodeparedes.
Despuésde esteprimer tramo de temperaturasen el que el valor de H~ en las
muestrasde Ni/Co es decreciente,apareceuna zona de estabilizacióny un
posterior incremento, conforme T se va aproximando a TNi. Este
comportamientoanómalo es originadopor un acortamientode la longitud de
correlaciónde canje, L. Seproducela transicióndesdeel estadoferromagnético
al paramagnéticoen las láminasde Ni, lo que dificulta la nucleaciónde dominios
de inversión y su posteriorpropagación.En la muestrade Ni/Co con menor
espesordeNi y atemperaturaambiente,el valor de H0 esbastantesuperioral de
las demás multicapas. Además, no aparece con claridad el mismo
comportamientocerca de TNi que se observa en las otras muestras.Estos
resultadosindican que, en estecaso, el espesorde Ni es demasiadopequeño
comoparainducir unareducciónefectiva de H0 en todala muestra.De la misma
manera, la transiciónde Curie del Ni apenasafectaal comportamientototal de
H0.
En general, podemos resumir la evolución del campo coercitivo con la
temperaturaen estesistemaheterogéneoNi/Co en los siguientestérminos:

- Por debajode TN~, las interaccionesde canje a travésde las intercaras
conducena una longitud de correlaciónde canje L mayor que el espesor
de una bilámina (esta longitud esclaramentela longitud de fluctuación
estructural, 1, o más rigurosamenteen nuestro caso, fluctuación
composicional)
La transición del Ni entresu estado ferromagnéticoy paramagnético
produceun endurecimientocomoconsecuenciadel acortamientodeL.
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4.4 Magnetorresistencia

4.4.1. Ciclosde histéresis

Las medidas de magnetorresistencia(MR) se han realizado en muestras
pertenecientesa la segundaserie,de composición(Ni~Co~)4o.dondex ey varian
entre25y50 A.
Previaa la caracterizaciónmagnetoeléctrica,se llevó a cabouna caracterización
magnéticamediantela medidadel ciclo de histéresisa temperaturaambiente.Las
multicapas de Ni/Co, para espesoresultrafinos de las láminas de ambos
elementos,presentananisotropíamagnéticaperpendicular[18]. En nuestrocaso,
el periodo espacialde la multicapa se sitúa alrededorde los 75 A, que es
demasiadogruesopara que aparezcaestefenómeno.Así, la medidaselos ciclos
dehistéresisseha hechocon el campoexternoaplicadoen elplano de lapeicula.
Algunas muestraspresentabandentro del plano, de manera muy leve, una
dirección de más fácil imanación.Este fenómenopudiera estarasociadoa la
presenciadel campomagnéticocontinuoproducidoporel magnetrónduranteel
procesode deposición.De cualquierforma, estapequeñaanisotropíaen el plano
no afecta de manera apreciable a la carecterizaciónmagnetoeléctricaque a
continuaciónsedescribe.
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Figura 4.17. Ciclo de histéresis a temperaturaambiente de una
multicapa (Ni25Co50)40. El campomagnéticose ha aplicadoen el
planode lapelícula.
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En la figura 4.17 se presentaun ejemplotípico de ciclo de histétesisen el plano.
El campocoercitivoesde aproximadamente4 Oe a temperaturaambiente.

4.4.2 Dispositivode medidademagnetorresistencia

Paralasmedidasde MR se ha utilizado la técnicade lascuatropuntas[19], con
un multímetroFLUKE 8842aen configuraciónde “cuatro hilos”. Las muestrasse
cortaronen forma aproximadamentecircular, con unos 4 mm de diámetro. La
comenteconstantese introduce entre dos de los contactosy se mantiene
constanteen un valor de 1 mA. La tensiónsemideentrelosdoscontactos.

$—Aln.ohadillas rígidas

ContactasdeCobre
¡ ¡

~ _____________ ~ Hilas

______ Películacon sustrato

o ¿
flacas de swe rió,,

Figura 4.18. Representaciondel dispositivo de cuatro contactos
utilizado paralas medidasde magnetorresistencia.

El dispositivode medidade cuatropuntasque seha utilizado serepresentaen la
figura 4.18. Los cuatrocontactossehicieron con cuatroláminasde cobrede 1
mm de anchura,a las que se conectabanlos cablesconductores,dispuestas
formandoun cuadradode 3 mmde lado. Medianteunasplacasde sujecióny unas
almohadillasrígidasy aislantes,se asegurabael buencontactoentrelas tiras de
cobre y la pelicula metálica. El campo magnético se aplicaba medianteun
solenoidealimentadopor una fluente Kepco de corriente continua. Con este
sistema,el campomáximo aplicadoen cadasentidoerade 100 Ge. Antesde cada
medidade la resistenciaen fúncióndel campo,seprecediaa la desimanacióndela
muestramediantela aplicaciónde un campoalternode amplituddecreciente.La

•1~
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secuenciade aplicación de campo magnéticopara la medida fue la siguiente:
desde campo nulo se aumentó el campo hasta 100 Oe. A continuación se
procedióa la realizaciónde un ciclo completode amplitud100 Ge.

a

d

a

d

a b

LI

b

c
b) H

c)

Figura4.19. Configuracionesde corriente,voltajey campomagnético
utilizadasen la medidade magnetorresistencia:a) longitudinal, b)
transversaly c) cruzada. El símboloO representauna fuente de
intensidadconstante.

Las medidasde MR se llevaron a cabo en tres configuracionesde contactos
distintas,dependiendode los terminalespor los que seintroducíala corriente,y
de su orientaciónrespectoal campomagnéticoaplicado.En todoslos casos,la
corriente,el campomagnéticoaplicadoy los contactosentrelos que semedia la

d c a)
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caidade potencial,estabancontenidosen el plano de la pelicula.Los tresmodos
de medida seesquematizanen la figura 4.19:

- Configuraciónlongitudinal, (V/J)¡; la corrientefluye entrelos contactosc
y b, mientrasque la caida de potencial se mide entrea y d. El campo
magnéticoaplicadoesparaleloa la corriente(flg 4. 19a).

- Configuración transversal, (V/4; la corriente se inyecta entre los
contactosdy c, y se toma la caidade potencialentrelos puntosa y It En
estecaso,la corrienteesprependicularal campomagnéticoaplicado(flg
4. 19b).

- Configuracióncruzada,(V/J)c; la corrientefluye a lo largode la diagonal
db, y la caída de potencial se mide en la otra diagonal,ac. El campo
magnéticoseaplicaen la misma dirección queen los casosanteriores(flg
4.19c).

4.4.3 Medida demagnetorresistencia

Se ha medido la evoluciónde la magnitud(V/J) a temperaturaambienteen cada
una de las configuracionesdescritasanteriormente,para tres muestras de
composición(Ni~Co~)4o,con x = 25 y = 25 A, x = 25 y = 50 A, x = 50 y = 50 A
respectivamente.En la figura 4.20 se muestrala evolución de (V/J) en las
configuracioneslongitudinaly transversalparala muestra(Ni25Co50)40.En todos
los casosel factor de magnetorresistencia,MR, se ha definido de la manera
habitual:

_ ________ xlOO (%) (4.9)
MR(H)-

La resistencialongitudinal aumentacon el campoaplicado(magnetorresistencia
positiva), mientrasque la transversaldisminuye(magnetorresistencianegativa).
Este comportamientorespondea lo que se conocecomo magnetorresistencia
anisótropa(AMR) [20]. Como se apreciaen la figura, los valoresde factor de
magnetorresistenciaa saturaciónse situanpor encimadel 6 %, y ya con campos
de 20 Qe sesuperael valor de 5 %. Coincidiendocon los datosobtenidosde los
ciclos de histéresis,la medidade magnetorresistenciaarroja un valor de campo
coercitivoalrededorde 4 Ge.
Además de los valores máximos del factor de magnetorresistencia,otro
parámetroque se usa como elementocaracterizadorde las propiedadesde
magnetotransportede un materialessusensibilidads, la cualse define, parauna
determinadaexcursión de campo magnético AH, a través de la siguiente
expresíon:

s=(AR/R)/(2419) (4.10)
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En algunasocasionestambiénsesuelecuantificarel valor de la máximapendiente
de la curvade resistencia.El máximovalor desobtenidoa temperaturaambiente
en la configuraciónlongitudinal ha sido de 0.15% Qe’ para A1120 Qe, y la
máximapendientede estascurvasde magnetorresistenciaesde 1. 1% Qe’ para
unvalor de campoaplicadode 10 Qe.
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Figura4.20. Evolución de la resistenciaatemperaturaambientepara
una multicapade composición(Ni25Co50)40 en las configuraciones
longitudinaly transversal.
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En la referencia [21], se describen experimentos de magnetorresistencia
realizadossobremulticapasde composiciónsimilar a las aquípresentadas,pero
crecidasmediantela técnica de epitaxia de hacesmoleculares(MBE). Estas
muestras también presentanmagnetorresistenciaanisótropa, la cual supera
valores del 7% en algunos casos(si bien estasmedidasse han obtenido a
temperaturade 4.2 K). Los máximosvaloresde sensibilidadalcanzados,también
a temperaturadel helio liquido, son de 0.19%0e1 parauna amplitudde campo
de 22 Qe. Si embargo,estasmuestrascrecidasmedianteMEE exhibenun campo
coercitivosuperiora 100 Qe.
Apartede los elevadosdatosde AMR expuestoscon anterioridad,los resultados
más llamativos semuestranen la figura 4.21. Aquí se muestrala evolución de
(VII) con el campomagnéticoaplicadoen configuracióncruzada,parala misma
muestrade composición(Ni

25Co50)40.
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Figura4.21. Evolución de la resistenciaatemperaturaambientepara
una multicapa de composición (Ni25Co50)40 en la configuración
cruzada.

Se obtiene un factor máximo de magnetorresistenciaen esta configuración
cruzadaa temperaturaambientede 130 %, lo quesuponeuna sensibilidaddel3%
Qe-

1 parauna excursiónde campode AH=20 Qe, y una pendientemáxima de
25% Qe-1 para el campo de 10 Qe. Las muestrasde diferente composición
también exhiben comportamientos similares de magnetorresistenciaen

-50 50
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configuracióncruzada.En la figura 4.22 semuestranestascurvasparamuestras
de composición(Ni25Co25)40y (Ni50Co50)40.

0.028

0.026

0.024

0.022

0.020

0.050

0.045 2
0.040

0.035

0.030

5,~~
o

lo

o

100

75

50

25

o
-100 -50 0 50

0.025

100

U (Qe)

Figura4.22. Evolución de la resistenciaatemperaturaambientepara
multicapas de composición (Ni25Co25)40 y (Ni50Co50)40 en
configuracióncruzada.
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4.4.4 Modelo decuatroresistencias

Tres son las característicasque convergenen esteexperimentoy que finalmente
danlugara estosvaloresde magnetorresistenciatanelevados:

- Lasmuestrasutilizadassonnotablementemásblandasque otros sistemas
que presentanvalores elevadosde magnetorresistencia:las multicapas
ferro/para y lossólidosgyanulares[22], quepresentanGMI, suelentener
camposcoercitivosdel ordende miles de oerstedy camposde saturación
de algún tesla. Como se menciona anterionnente, otros sistemas
ferro/frrro con elevadaAMR tienencamposcoercitivossuperioresa 100
Qe a la temperatura donde presentan los mayores valores de
magnetorresistencia.

- Las muestras utilizadas en este trabajo exhiben valores de
magnetorresistencialongitudinal y transversalrelativamenteelevadosa
temperaturaambiente,pero a diferenciade los sistemascon GMR [22],
en nuestro caso el comportamientode la resistenciaes anisótropo:
aumentacon el campocuandoéstey la corrientesonparalelos,mientras
quedisminuyeen la configuracióntransversal.

- La disposiciónde corriente,voltaje y campoque semuestraen la figura
4. 19c, refuerza el efecto de anisotropía en el comportamientode la
magnetorresistencia,lo cual, conjugadocon los factoresanteriores,se
traduce en factores de magnetorresistenciaa bajos campos y a
temperaturaambientetan elevadoscomo los que aparecenen las figuras
4.21 y 4.22.

El comportamientoeléctrico del sistema muestra-cuatrocontactos,se puede
modelizarfácilmentemedianteun conjuntode cuatroresistenciascomo el que se
muestraen la figura 4.23 [23]. Las resistenciasR1 y R~ se relacionancon las
resistividades longitudinal y transversal respectivamente.Cada una de las
configuracionesde medidaque sehan utilizado y que se esquematizabanen la
figura 4.19, sepuederepresentardentrode estemodelo de cuatroresistencias
mediantela elecciónadecuadade losnodospor dondeseintroducela corriente,y
en los que se mide el voltaje. En la figura 4.23 se muestrala elección de nodos
que corresponderíacon las configuracioneslongitudinal, transversaly cruzada
respectivamente.
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Figura 4.23. Modelo de cuatro resistenciasque da cuenta del
comportamientoeléctrico de las configuracionesde contactosa)
longitudinal,b) transversaly c) cruzada.
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Si sehaceuso de las leyescircuitaleselementales,se obtienela relación entreel
cociente(VII) en cadaconfiguración,y las resistenciasR1y Rt. Asi se tieneque:

v<1
~ l2R1+R~

(v)A Rl
It— 2 R1 +R~ (4.11)

(vi) 1
021&!

Si atendemosa las dosprimerasecuaciones,notamosque forman un sistemade
segundoordencon dosincógnitas;despejandodel mismo las incógnitasR1 y ¡4,
sepuedeobtenersuvalor en función de las magnitudesquerealmentesemiden,
estoes,en funciónde (VII)1 y (V/4:

= 4(v1) +JU~7~(~Yi
xl vtl} (4.12)

& = 2((v) +,jf%ji(71)

A partir de estasrelaciones,es posible obtenerde qué forma se relacionanlas
medidas en configuración cruzada con los datos de las configuraciones
longitudinaly transversal:

En la figura 4.24 serepresentala evolución de R1 y 14 con el campomagnético
aplicado,parala muestrade composición(Ni25Co50)40. Estascurvashan sido
calculadasapartir de los valoresexperimentalesde (VII)1 y (V/J)~, y haciendouso
de las expresionesen 4.12.
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Figura 4.24. Representaciónde R1 y & frente al campomagnético
aplicado,paralamuestrade composición(Ni25Co50)40.Los datosse
hancalculadoa partir de las curvasde la figura 4.20 y las fórmulas
4.12.

En la tabla 4.4 seresumenalgunosde los parámetrosdemagnetotransportemás
importantesparalas tres composicionesestudiadas
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Tabla 4.4. Resumende propiedadesmagnéticasy eléctricas a
temperaturaambienteen multicapasde composición (Ni~Co~)40.
Los datosquese muestranson: campocoercitivo, factor de cambio
de resistenciaen las tres configuraciones,valoresde R1 y & y su
variaciónrelativamáximaconel campo.

Las enormesvanacionesde (VI])0 y el signo de su evolución con el campo
aplicadosepuedenexplicar en el marcode estemodelode cuatro resistencias.
Supongamoslas siguientes condiciones iniciales: la muestra es circular y
homogénea,seencuentradesimanaday el campomagnéticoaplicadoesnulo;los
cuatrocontactosson igualesy se sitúan simétricamenteen forma de cuadrado
perfecto.EstasituaciónsupondríaqueR1 = ¡4. Porlo tanto, segúnla ecuación
4.11, (VII)0 debesernulo. En la figura 4.23c, la corrientefluye desdeel contacto
d hacia b. En las condicionesanteriores,las lineas de corriente son simétricas
respectoa la diagonaldb y, por lo tanto, los contactosa y c están al mismo
potencialeléctrico.
La muestrapresentamagnetorresistenciaanisótropa,así, cuandose aplica un
campo magnéticoH, la resistenciaen la dirección longitudinal Rí aumenta,
mientras que en la direccióntransversal14 disminuye. Como consecuenciade
ésto,apareceuna diferenciade potencialentrelos nodosa y c. Deacuerdocon la
definiciónde factorde magnetorresistenciaqueseda en la expresión4.9 y que es
la comunimente aceptada[21, 22], el cambio de voltaje que se describe
significaríaun factorinfinito de magnetorresistencia(el voltajepasade sernulo a
tenerunvalorfinito).
En el casode lasmedidassobrela muestrade composición(Ni25Co50)40,el valor
de R1 es menorqueel de Rt (ver figura 4.24 y tabla4.4), con lo que (VII)0 no es
nulo en el estadodesimanado.La razónde estadiferenciade resistenciasiniciales
estribaen la dificultad de cortarunamuestraregulary simétrica,así como en la
no simetríaeinhomogeneidadde los contactos.ComoR1 aumentay 14 disminuye
al imanarsela muestra,en estecaso particular (VII)0 tambiéndisminuye con el
campoaplicado.De estaforma, se da cuentadel comportamientonegativode la
magnetorresistenciacruzadaen la medida4.21.
Estetipo de muestrascon magnetorresistenciaanisótropay una configuración
cruzada de contactos como la representadaen la figura 4. 19c, pueden
consíderarse,desdeelpunto de vistaeléctrico, como un puentede Wheatstone.
Las ramasde estepuenteestánconstituidaspor resistenciasde valor R1 y 14,
colocadasdos a dos en ramasenfrentadas(dispositivosimilar al mostradoen la
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figura 4.23c y que se representaen la figura 4.25). Se puedenpresentartres
situacionesinicialesdiferentes:

a

d b

Figura4.25. Puentede Wheatstoneequivalentea la configuración
cruzadadecontactos.

- R1>¡4. En esta situación el puenteestádesequilibrado,y apareceráun
voltaje entre los nodosa y c. Cuandoseaplica el campomagnético,el
valor de R1 aumentay el de 14 disminuye.Deestemodoelpuentese aleja
aúnmásdel equilibrio y aumentael valor del voltaje. Desdeun punto de
vista magnetorresistivo,se puede decir que este sistema exhibe
magnetorresistenciapositiva,puestoque el cociente(VII)0 aumentacon el
campoaplicado.

- R1<14. Aquí el puentetambiénestádesequilibrado.Al aplicarel campo,R1
crecey 14 decrece,y el puentetiendea equilibrarsecon la consiguiente
disminucióndel voltajeentrea y c. El comportamientomagnetorresistivo
en estecasoesnegativo,al disminuir (Vil)0 con el campomagnético.Si
los valoresinicialesde Rí y 14 estánlo suficientementepróximos(el valor
de la diferencia entre ambosvalores es menor que la suma de sus
variacionesmáximas entre el estado desimanadode la muestray su
saturación),existeun campomagnéticoparael cualel puentese equilibra,
con lo que apareceun voltajenulo entrelos nodosa y c. A partir de este
punto, si se sigue aplicando campomagnético,el sistema exhibirá un
comportamientomagnetorresistivopositivo.

- R1=¡4. Inicialmenteel puenteestáen equilibrio y no aparecevoltaje entre
los contactosa y c. Al aplicar el campo magnético,el puente se
desequilibraal variar en distinto sentido la resistenciade sus ramas. El
sistematiene un comportamientomagnetorresistivopositivo (el cociente
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(VII)0 aumentacon el campo). Esta situacióncorrespondea la máxima
sensibilidadde la respuestadelsistemafrenteal campoaplicado.

Las configuracionesen puentede Wheatstonese usanfrecuentementeen la
construcciónde sensoresmagnetorresistivosconel fin de aumentarla eficaciadel
dispositivo [24, 25, 26]. En estoscasos,se suelen emplearcuatro elementos
magnetorresistivos(normalmentecuatropelículasdepositadassobreun sustrato).
A continuación,dos de las películasmagnetorresistivasseapantallandel campo
magnético externo mediante una lámina de material magnético blando lo
suficientementegruesa.Las otras dos películasvan a constituir los elementos
sensoresde campo magnético. Los cuatro elementosmagnetorresistivosse
conectan en configuración de puente de Wheatstone,alternando películas
apantalladascon no apantalladas.La presenciade un campomagnéticoexterno
varíala resistenciade los elementosqueno estánapantallados,lo cualsetraduce
en el desequilibriodelpuente.
La figura 4.26 es una reproducciónde los sistemasque se describenen las
referencias[24, 25, 26]. Este esquemaesla base de los productosque utilizan
materialescon GMIR, y que son comercializadospor la compañíaNonvolatile
ElectronicsInc. de Minnesota.

Concentracióndecampo

yVA in

A B

V GroundB

Pantallas Sensoresmagnéticos

Figura4.26. Reproducciónde laconfiguraciónen puenteusadaen los
dispositivosde las referencias[24,25, 26].

Comoquedóapuntadoanteriormente,los materialesquepresentanmagnetorre-
sistencia gigante suelen necesitar camposelevadospara cambiar de manera
apreciablesu estado de imanación (los camposnecesariospara saturar estos
materialespuedenllegar a serhasta de varios tesla).Además,los factoresde
magnetorresistenciarealmentegigantesaparecennormalmentea temperaturas
cercanasal helio liquido. De ahí la necesidadutilizar dispositivosen puentepara
obtenerelevadosfactoresde magnetorresistenciaa temperaturaambiente,y de
usar concentradoresde campo con el fin de aumentarla sensibilidad. Estos
concentradoresconsisten en dos láminas planas de un material de alta

u
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permeabilidad,entrelas que sesitúanlos sensoresno apantallados(como indica
la figura, este material también suele servir de pantalla para los otros dos
elementos).
Un sistema que se fundamenteen materialescon elevadamagnetorresistencia
anisótropay configuracióncruzadade contactos,comoelquesepresentaen esta
memoriacon multicapasde Ni/Co, presentaciertasventajascon respectoa los
queutilizan materialescon (IIMR:

- Aunque los factoresde magnetorresistencia,tanto longitudinalescomo
transversales,no seantan altos como en el casode materialescon OMM,
conunaconfiguracióncruzadade contactosy unageometríaadecuada,es
posible obtenerfactores de magnetorresistenciamuy elevados. Este
aumentodel factor de MR se obtienetambién en materialesOMIR con
disposicionesen puentey pantallas magnéticas.En nuestro caso, se
aprovechael caracteranisótropode la magnetorresistenciapara que la
propia muestrase comporte como un puentede Wheatstone.Así, el
posible dispositivo se simpliflca notablemente:no es necesaria la
construccióndelpuentede medidani el apantalladode ningúnelemento.

- Por otra parte, las muestras que aquí se presentanexhiben campos
coercitivos y campos de saturación relativamentebajos, y no sería
necesariala presenciade elementosconcentradoresdel campomagnético
paraelevarla sensibilidaddel sistema.

4.4.5 Sensordecampomagnético

A la vista de las propiedadesmagnetorresistivasque se consiguencon estaclase
de materialesy esta configuración de contactos, se ha utilizado una de estas
muestraspara la realización de un sensorde campo magnéticocon núcleo
magnetorresistivo.En estecaso, la composiciónelegidaparala películaha sido
(Ni25Co25)40.
Segúnlo expuestoen los apartadosanteriores,y que queda plasmadoen la
expresión4. 11, los mayoresfactoresde magnetorresistenciacruzadaseobtienen
cuandola muestray los contactossonperfectamentesimétricos,estoes,cuando
R1y 14 sonprácticamenteiguales.A fin de obtenerunamuestradeformacircular,
se hapulverizadola multicapasobreun sustrato(obleade Si), cubiertocon una
máscaraapropiada.La máscaraconsistía en una película plástica de pequeño
espesor,en la que seha practicadoun orificio circularde 0.5 cmde diámetro.La
películaperforadaseretira del sustratounavezrealizadoel depósito,con lo que
se obtiene una película con forma prácticamentecircular. Los contactos,los
cuales,a diferenciade en el sistemade medidaquese muestraen la figura 4.18

ahoravan a serpermanentes,sehanhechoconpinturade platae hilo de cobre.
A continuación,se describeel circuito electrónicoqueutiliza el sensor,y quees
uno de los mássimplesposible.Básicamenteconstade tres etapas(Figura4.27):
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- Generador de intensidad. Esta etapa genera una corriente eléctrica
continua, independientedel valor de la impedanciade carga(fuente de
intensidad).Para su realización, se aprovechala corrientedel lazo de
realimentaciónde un amplificador inversor. Si se haceuso de leyes
circuitales elementalesy de las propiedadesde los amplificadores
operacionales[27], es fácil mostrarque, el valor de la intensidad1 que
circula por el lazo de realimentaciónde un amplificador operacionalen
estaconfiguración,no dependede la cargaen estarama,y sólo depende
del valor del voltaje /~ y de la resistenciade entradaRgi. Con unos
valoresde V0 12 V y Rgi = 3 kQ, seobtieneunacorriente continuaque
fluye entrelos contactosa y c devalor1 — 4 mA.

yo

Figura 4.27. Sensorde campomagnéticocon núcleode materialde
magnetorresistenciaanisótropay configuracióncruzadade contactos.
El dispositivo electrónico consta de tres etapas: generadorde
corriente,amplificadordeinstrumentacióny amplificador inversor.

- Amp4ficadorde instrumentación.Estaetapaproporcionauna salida, que
es proporcional a la diferenciade voltaje entredos señalesde entrada.
[27] En nuestrocaso, tal y como se indica en la figura 4.27, la señalde
entradaes la diferenciade voltajeentrelos contactosb y dde la película.
El circuito empleado,con un solo amplificador operacional,es el más
sencilloposible. En la referencia[27] sepuedenencontrarotros circuitos
convarios amplificadoresoperacionales,e incluso existenamplificadores
de instrumentaciónmonoliticos,comoelAnalogicDevicesAD521.

H

a b

It

Amplificadorde Amplificador

instrumentación no inverasor

Fuentede
corriente
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- Ampl<ficador no inversor. La señal de salida de la etapa anterior
proporcionaun voltaje que esta dentro del ordende los milivoltios. En
estaetapafinal, medianteun sencillo amplificadorno inversor, selleva la
señalhastadécimasde voltio, V~.

En la figura 4.28 se muestrala respuestadel sensorftenteaun campomagnético
aplicado.La lecturadelvoltajede sailda V~ y el control del campoaplicado,seha
llevado a cabomedianteun sistemade adquisiciónde datospor ordenador.Los
puntosrepresentansólo algunosde los datosque sehantomado;el ajustese ha
realizadomedianteel promediode tresdatosconsecutivos.

,.—.. 100

A
-e

50
o

-e
o

25
o

-40 0 40

1-1 (Oe)
Figura4.28.Respuestadel sensorcon nucleodematerialmagnetorre-
sistivo enfunción del campomagnéticoexterno.

Aunque la respuestadel sensor construido conservelas característicasdel
proceso de imanación de un material magnético(no linealidad y presenciade
histéresis),la&áfica 4.28permiteresaltarlas propiedadesde estasmulticapasde
Ni/Co con elevadamagnetorresistenciaanisótropay configuración cruzadade
contactoscomo núcleos de sensores.Sus propiedadesde material magnético
relativamenteblando,hacequeel rangode campodentrodel cualseencuentrala
respuestadel sensor, sea de algunasdecenasde oersted,en lugar de algunos
tesla,como ocurre en los materialescon magnetorresistenciagigante.Por otra
parte, los elevadosfactoresde magnetorresistenciaque se alcanzanen este
sistemapermiten, incluso con un dispositivo electrónicotan sencillo como el
presentadoen la figura 4.27, obtenerrespuestasrazonablesfrente al campo
magnético.

-20 20
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Capítulo 5

Conclusionesy futuros trabajos

A lo largo de estamemoria,se han analizadodiversosaspectosmagnéticosde
sistemasfabricadosmediantela técnicade pulverizacióncatódica.En particular,
se ha estudiadola anisotropíaperpendiculary la magnetostriccióngigante en
películas delgadas amorfas de TbFe, la modificación de las propiedades
magnéticasdel Ni cuandoforma partede distintos sistemasheterogéneosy la
magnetorresistenciaanisótropade lasmulticapasNi/Co.

5.1 PelículasDelgadasAmorfas de TLFe

Los estudiossobreestesistemasehan centradoen la medida de la anisotropía
magnética perpendiculary la constante de magnetostricciónasí como su
variacióncon el tratamientotérmico,medianteel métodode la dependenciacon
la tensiónde la susceptibilidadinicial. Además,serelacionael comportamientode
estasmagnitudes,con la estructuralocal de la aleación.El análisisde estaúltima
seha llevado a cabomediantela técnicade absorciónde rayosx conocidacomo
EXAIFS. Lasmuestrasutilizadasbarrenun amplio rango de composiciones.Las
conclusionesmásimportantesque sederivande estapartedel trabajose pueden
resumiren los siguientespuntos:
i) Las medidasmagnéticasmuestranla presenciade una importanteanisotropía
perpendicularal plano de la peliculay una constantede magnetostriccióngigante,
cuyosvaloressonrelativamentecercanosa los de lasmuestraspolicristalinas.El
comportamientode ambasmagnitudes,despuésde la aplicaciónde un recocido
pocoenergético,apuntahacia la existenciade dosintervalosde composiciónen
los queel mecanismooriginario de la anisotropíapuedeserdistinto:

- Contenidoen lib por debajo del 30 %. El tratamientotérmico relaja
prácticamenteporcompletola anisotropíaperpendicular.

- Contenido en Tb por encimadel 30 %. Aunque el tratamientohace
disminuir la anisotropía,éstano serelaja casitotalmentecomo en el caso
anterior.

u) Las medidasestructuralesrealizadasmediantela técnicadel EXAFS indican
que, a pesarde la estructuraamorfade las aleaciones,existeun cierto ordende
corto alcance.Esteordenamientocorrespondea la presenciade una anisotropía
en la distribución de enlaces,entrela dirección perpendiculara la pelicula y
direccionescontenidasa lo largo del plano. Aquí también se puedendistinguir
dosrangoscomposicionalesque coinciden,de maneraaproximada,con los que
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seestablecíanparala anisotropíamagnética.Es en el rangode alto contenidoen
Tb dondela anisotropíade orientaciónde enlacesadquieresusvaloresmásaltos.
iii) Sepuedenproponerdiversasgeometríasdel entornoeléctricodel Tb paradar
cuentade la anisotropíaperpendicularen las peliculasdelgadasde lUbFe. Sin
embargo,la presenciasimultáneade anisotropíaperpendiculary magnetostricción
positiva (la anisotropíadecreceal aplicarunatracciónen el plano), indica quela
situaciónmásplausiblees la existenciade unamayor densidadde cargapositiva
alrededordel orbital4f del It en direccionescontenidasen elplano, que en la
direcciónperpendicular.El modelo de anisotropíade cargaspuntuales,y una
mayordensidadde paresTb-Feen elplano,da cuentade estasituacion.
iv) Otrosautores,tambiénmedianteexperimentosde absorciónde rayosx, han
observadoanisotropíaen la orientaciónde enlacesen estetipo de películas,y han
correlacionado este hecho con la presencia de anisotropía magnética
perpendicular.La cuantificaciónde estosexperimentosarrojabacomoresultado
una mayor densidadde paresTb-IFe en la direcciónperpendicular,y de Fe-Fey
Tb-Tb a lo largo de direccionesen elplano. Deestamanera,se dabacuentade la
anisotropíaperpendiculardentrodel modelo metálico de anisotropía,pero no se
justificabade maneraclarael signo de la magnetostricción.
Los experimentosque sepresentanen estamemoria, indican que los estudios
estructurales anteriormente citados se han llevado a cabo en el rango
composicionaldondela anisotropíamagnéticaesflicilmente relajablemedianteun
ligero tratamientotérmico.Esprecisamenteenesterangodondelos espectrosde
EXAFS indican la existenciade una anisotropíaestructuralmenos clara. De
hecho, la cuantificación de estos espectrosno arroja aniosotropía en la
orientaciónde enlacesen la regiónde bajo contenidoen Tb. En la región de alto
contenidoen Ib, estaanisotropíaseplasmaen unamayordensidaddeparesIb-
Fe en direccionesa lo largodelplano,queen la direcciónperpendicular.

5.2 Propiedadesmagnéticasdel Ni en sistemasheterogeneos
Ni/Co y Ni/Ag.

El trabajoque seha realizadoen estossistemassehacentradoen el análisis,para
distintos espesoresde las láminas de Ni, de la evolución de sus propiedades
magnéticascon la temperaturapor encimade la temperaturaambiente.Las
principalesconclusionessepuedenresumirenlos siguientespuntos:
i) El campo coercitivo en las multicapas de Ni/Ag exhibe un típico
comportamientodecreciente.Hasta temperaturasno muy supenoresa la del
ambiente,las multicapasde Ni/Co presentanun comportamientoparalelo,lo que
indica queelprocesode inversiónde la imanaciónen estasmuestrassenucleaen
las láminas de Ni. A partir de una cierta temperatura, se observa un
comportamientoanómalo,el cual consisteen la apariciónde un máximo relativo
de campo coercitivo entre 350 y 4000 C. Esta anomalíase relacionacon la
transiciónmagnéticaque experimentana estastemperaturaslas láminasde Ni. La
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transiciónhaciael paramagnetismoen el Ni se traduceen un acortamientode la
longitud de correlaciónde canje, aislamientomagnéticode las láminasde Co, y
endurecimientomagnéticodel material. Por debajode un cierto espesorde las
láminas de Ni (25 A), el campo coercitivo de las muestrasde Ni/Co es
claramentesuperioral de las correspondientesde Ag/Ni, lo que indica que el
espesorde Ni es insuficientepara nuclearla inversiónde imanaciónen toda la
muestra.Estehechose corroboraen el estudiocon la temperaturaal no aparecer
ningún máximo relativo de campocoercitivodurantela transiciónmagnéticadel
Ni.
u) Las medidasde la imanaciónde saturacióncon la temperaturaen los sistemas
Ni/Co y Ag¡Ni, indican que las propiedadesmagnéticasdel Ni se modifican
sustancialmentedependiendode la naturalezadel elementoquele acompañaen el
sistemaheterogéneo.Ademásde la ya conocidadisminuciónde la temperaturade
Curiey del momentomagnéticodel Ni al estaren compafliade un elementono
magnético(Ag), semuestracomo la presenciade un elementode “más intenso
magnetismo”como es el Co, suponeun nitido aumentode su temperaturade
Curiey de sumomentomagnético.Esteefectoestantomásevidentecuantomás
estrechassonlas láminasde Ni. La calidadde las interfasesen estasmulticapas,
asi como su no excesiva degradacióndurante la medida a alta temperatura,
parecenapuntarhacia la penetraciónde la interacciónde canjedel Co dentrode
las láminasde Ni, vía interacciónelectrón-electrón,comoel probableorigen de
estereforzamientodelmagnetismodelNi.
iii) Los resultadosexpuestosen los puntosanteriores,podríanaportaralgode luz
sobrela comprensiónde resultadossimilares que aparecenen otros sistemas
magnéticosheterogéneosde mayor complejidadestructuraly composicional.En
sistemasnanocristalizadosmediantetratamientoténnico de una aleaciónamorfa,
se han descrito comportamientosanómalos del campo coercitivo con la
temperatura,asícomo aumentosdelpuntode Curie dela matrizamorfa.Algunos
de los mecanismosque sehanpropuestopara dar cuentade estoshechosen los
nanocristales,sefundamentanen la influenciade la interacciónmagnéticadipolar,
que aparececomo consecuenciade la geometríaesférica de los nanociistales
dentro del material. La aparición de fenómenossimilares en sistemascon
geometríade multicapa,permitiría en ciertamedidadescartarla influenciade este
tipo de interaccionesen los sistemasnanocristalinos.

5.3 Magnetorresistenciaanisótropaen multicapas Ni/Co.

En esteapartadoseincluyen las principalesconclusionesque sehan obtenido a
partir de la caracterizaciónmagnetoeléctricaa temperatura ambiente de
multicapasdeNi/Co fabricadasmediantepulverizacióncatódica:
i) La magnetorresistenciaa temperaturaambientede estesistemapresentaun
comportamientocon el campo aplicadoque se encuadradentro de lo que se
conocecomoMagnetorresistenciaAnisótropa.Los valoresque seobtienenson
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relativamenteelevadossi se comparancon muestrassimilares obtenidaspor
métodos diferentes tales como la epitaxia de haces moleculares. Estas
caracteristicasmagnetorresistivasaparecenacompañadasde bajos valores del
campocoercitivo.
u) El empleo de una configuración cruzada de contactos en estasmuestras
suponela obtenciónde factoresde magnetorresistencianotablementeelevados,
siempreatemperaturaambientenotablementeelevadosy con camposmagnéticos
de sólo algunasdecenasde Oe. El origen de estasingularpropiedadse encuentra
en la conjuncióndetresfactores:

- Laspropiedadesde estesistemacomomaterialmagnéticamenteblando si
se compara con los aquéllos otros en los que se observa
magnetorresistenciagigante.

- Los relativamenteelevadosvaloresde magnetorresistencialongitudinaly
transversal,y sobretodoel caracteranisótropode estamagnitud.

- La configuración cruzadade contactosque saca partido del carácter
anisótropode la magnetorresistenciay haceque la propia muestrase
comportecomounpuentede Wheatstonequetrabajacercadelequilibrio.

iii) La disposiciónde medidaque arriba se describepuedeservir de baseparala
construcción de dispositivos magnetorresistivos,como sensoresde campo
magnéticoe intensidadeléctrica,cabezaslectorasparagrabaciónmagnética,etc.
De hecho, seha construidoun sencillo dispositivosensorde campomagnético
paramostrarestasposibilidades.

5.4 Futuros trabajos.

Los trabajos y resultadosque se presentanen esta memoria, sugieren la
realizacióndeuna seriede estudioscomplementariosque permitiríanconfirmar,
ampliary aplicarlas conclusionesquede ella sedesprenden:

i) En cuantoa las aleacionesde tierra rara-metalde transición, la tendencia
generalcon respectoa la anisotropíaperpendiculares buscarnuevasaleaciones
quemejorenlas propiedadesópticas,másbienpobres,de estetipo de materiales.
En estesentido,seríaposibleaplicary ampliarel estudiomagnéticoy estructural
que aquísepresentaen la determinaciónde suinfluenciasobrelas propiedades
ópticas (fundamentalmenteefecto Kerr). Con respecto a las propiedades
magnetoelásticas,es esencialintentar disminuir el campode anisotropíade las
aleaciones, sin afectar en demasía los valores de la constante de
magnetostricción.En estesentido, ademásde la adición de Dy a la aleación
amorfa(recientementehan aparecidoalgunostrabajossobreestetema, que se
recogenen la bibliografla del capítulo correspondiente),también podría ser
interesanteel estudiodel efecto del holmio (Ho) como elementoque facilite la
imanacióndelmaterial(y en consecuenciasu elongación)a camposmásbajos.

124



Capítulo5. Conclusionesyfuturostrabajos.

u) Respectoa las propiedadesmagnéticasde los sistemasheterogéneosNi/Co y
Ni/Ag, sepuedeampliarel estudioque aquísepresentaa sistemasen los que el
Ni sesustituyaporelementosde menortemperaturade Curie. Deestamanerase
disminuiría de manera definitiva cualquier posible modificación estructural
inducidapor el calentamientoduranteel procesode medida.Unbuencandidato
para estetrabajo seríael gadolinio (Cd), que esun materialferromagnéticocon
temperaturade Curie de 20 OC. Tambiénresultaríainteresanteel análisisdeestos
fenómenoscuandoen materialescon estructuraamorfa.

iii) En conexión con las propiedadesde magnetostriccióngigante de las
aleacionesde TR-MT, sepuedeproponerel estudiode la siguientesituación:el

granproblemadeestasaleacionesde magnetostriccióngigante,tal y como seha
dicho anteriormente,esla necesidadde elevadoscamposparaobtenernivelesde
imanaciónapreciables.La fabricacióndeuna multicapade la quela aleaciónTR-
MT seencuentreen compaifiade un material ferromagnéticoblando(Permalloy,
amorfo rico en Co, etc) podría resultar en un material heterogéneode
interesantespropiedades.Al imanarsecon facilidad la parte blanda de la
estructura,su interaccióncon la partedura podría coadyuvara una elongación
apreciabledel conjuntoamenorescamposqueen la aleaciónhomogénea.

iv) Porúltimo, en lo referentea la magnetorresistenciaanisótropa,seproponen
vanasvíasde desarrollo:

- Ampliación del rango de composicionescon el fin avanzar en la
consecuciónde mayoresfactoresde MRy menorcoercitividad.

- Análisis teórico del efectode magnetorresistenciaanisótropaen estetipo
de materialescongeometríade multicapa.Trabajosrecientes,partede los
cualesserecojenen la introducciónde estamemoria,apuntanla influencia
de lageometríadel materialsobreesteefecto.

- Desarrollode la disposicióncruzadade medidacomobasede dispositivos
magnetorresistivos.
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Apéndice

Anisotropía local y magnetostricción

A.O Introducción

La expresión2. 10 es válida para muestrascon magnetostricciónisotrópica,
anisotropía uniforme y alineamiento perfecto de ejes de fidil imanacion.
Consideremosuna muestra compuestade estructuraslocales uniaxiales de
constantede anisotropíaK. Asumamosque estaanisotropíalocal esmásintensa
que las interaccionesde canje entrelos momentosmagnéticosde las diferentes
unidadesestructuralesorientadas.Estaaproximaciónesrazonableen el caso de
átomosmagnéticosde tierras rarasen estructurasamorfas,para los que la
longitud de correlaciónde canjeesdel ordende la longitud de correlaciónde las
fluctuacionesen orientaciónde los ejesficiles locales. En estascondiciones,la
existenciade una anisotropíamacroscópicaes el reflejo de una distribución
anisótropaen la orientaciónde los ejeslocales.
Seazel eje fhdil macroscópico,que en el casode las peliculasdelgadasamorfas
de Ib-Fecoincidecon la direcciónperpendicularalplano de la película.Seay un
ejecontenidoen elplano,a lo largodelcualseaplicarán,tanto la tensiónacomo
un campomagnéticoalternoAl], en todoslos casos,muchomáspequeñoque el
campode anisotropía.Seax el eje contenidoen elplanoperpendicularay.
Seaz’ el ejeflidil local y sea>/ el ejeperpendiculara z’ y queestácontenidoen el
plano formadoporz’, Me y. El eje x’ esperpendiculara los dos anteriores.De
estamanera los ejes del sistema macroscópicoconstituido por la película, la
dirección del campoy la tensión,sehan designadopor xyz, y los ejeslocales,
referenciadosen el ejede anisotropíauniaxial local, por x’y’z’. En la figura A. 1 se
representanambossistemasde coordenadas,así comola imanaciónM el campo
y la tensiónaplicada.
Se pueden distinguir dos casos que conducen a anisotropía macroscópica
perpendicular:

- Perfectoalineamientode los ejes fhciles localesrespectoal eje z de la
muestra.

- La orientaciónde los ejesfidiles locales fluctua alrededordel eje fLdil
macroscópicoz.
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FiguraA. 1. Configuracióndeejesy vectores.

En lo que sigue,se analizala relaciónqueexisteentrelosvalores2 y K obtenidos
a partirdelmétodode la susceptibilidadinicial, con la intensidadde la anisotropía
locál y los coeficientesde magnetostriccióncaracterísticosde la simetríade la
estructurauniaxial.

La energiamagnetoelásticareferida a los ejes locales de simetríauniaxial se
puedenescribircomo:

F= -o{ÁA{(al/J1 +aJ12)
2 —(a

1fi1 +a2/32)a3fl3J

±24(1— a~)(í—g~)—(atai+ (A.l)

+Ác[(í a~)g~+(aj,í3~ +a2fl2)a3/33]

+2DL(afil +

donde a es la tensión de tracción aplicada,a1 y /3~ son, respectivamente,las
componentesde la direcciónde la imancióny de la tensiónrespectivamenteen el
sistemalocal de ejes,y

2A’ 2B’ Ác y 2n sonlos coeficientesde magnetostriccion.
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¡
A.1 Ejes de simetría uniaxial local alineados.

¡ Supongamosque todas las unidadesestructuraleslocales estánalineadasde
forma que los ejesz’ son paralelosal ejez. De estaforma fi1~fl3=0 y /32=1. La¡ expresiónde la energíamagnetoeléstica(A. 1) sereducea:

¡ F=—UÁA(l—afl (A.2)

y la anisotropía macroscópica,K”’~ y la constante de magnetostricción¡ experimental4, obtenidasdelinversode la susceptibilidadsereducena:

¡ Kmac.==K y 2s~2A (A.3)

A.2 Ejesde simetría uniaxial local con fluctuación de orien-¡ tación alrededor del eje fácil macroscópico.

Consideremosahorael casoen el quelos ejesfadilesz’ formanun cierto ángulo9¡ con el ejez. Siguiendola figura A. 1, setomael eje de simetríalocaly’ en el plano
definidopor el eje macroscópicoy y el eje thcil z’. Sea t~ el ánguloentre0 y la¡ dirección del campoy tensiónaplicados.De estaforma severifica la relación
cosW=sen~en~Si no se consideranmovimientosde paredes,la imanaciónM
rotaráun ángulo AW desdeel eje z’ haciael ejey, cuandoseapliqueun campo¡ AH y unatensióna a lo largo dey. Esteángulosepuedeencontrara partir de la
mimmizaciónde las energíasZeemanEz, de anisotropíaFk y magnetoelásticaFm.¡ Lasexpresionesde estasenergíasson:

¡ Fz = ~poM
5AHco&P~AtP), FK Ksen2AT

¡ Fm = ~o{2Asen2W+2ccos2W)sen2AT (A4)

—(~~)(2A +4 —ÁD)sen2AWsin2W

Fm se obtiene de la ecuaciónA. 1, teniendo en cuentaque a1=cosAW, a2=0,¡
lt=coskF, y ~iO. Minimizando la suma de los tres términos energéticosse

encuentraparaMP pequeño,tal y como correspondela rangode susceptibilidad¡
inicial delos camposaplicados:

= h(ojsen’f—aScosWsen’P (AS)¡
l+h(a)cos’P

¡
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donde

h(a)~~éL¡oMAH«1,
T

T= 2K~o{2Asen2W±2ccos2W),

S=(%)(2A +4 —RD)sen2W.

La variaciónde la imanacióna lo largodelejey vienedadapor:

AM,, =M~AWsen’P.

Comoh(ayscl,sepuedenhacerlassiguientesaproximaciones:

1
__________ = l—h(a)cosw,
l+h(a)cos”f

h(a)=h(0)+
a{áAsen2.P+Áccos2~P)

2K

Si se toman en consideraciónlas relacionesA.8 y la ecuaciónA.5, AM,, viene
dadopor la siguientesuma:

AM» =M h(0)
2K/ \ 2

ja

Y 2K)

Li1A2L2K~flA

A3ÁA +A42c)

+
2C

(A.6)

(A.7)

(A.8)

+A62c),

donde

(K9)
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A1 = sen
2W, A

2 = sen
2WcosW, A

3 = sen½,
2 5A4 =sen ‘Pcos

2t A
5 =sen ‘PcosW, (A.l0)

A6 = sen
3’fco0 ‘F.

Consideremosahoraque la muestraestácompuestapor una colectivilidad de
estructurasuniáxicas magnéticamentedesacopladascuyos ejes fáciles y’ se
encuentransimétricamentedistribuidosalrededordel ejez. El promediode AM~
se puede obtenerfácilmente mediante el promediado de los valores de A~,
referidosa los ejesde simetríaa travésde la relación:

cotI’ = sen~9cos~ (A.ll)

Si la distribución angularde los ejes z! vienen dadospor la flincion L(®, el
promediode cadaA, será:

1

4ff

Comoconsecuenciammediatade la invarianciadeL alrededordez,

(A.13)

Asi elpromediode AM>, es:

2AM = .uoM~AH (A.14)

< »>
2Kmac~x~~aca

donde

y ¿mac.~A32 A42__ (A.15)
A1 S A1 A1

La figura A.2 muestraA1 y LA<A3/AI) y LcdA4/Aí), para una distribución
uniformedeejesfácilesalrededordez, en funciónde 9,,, y para0<OC9~.
La anisotropía y la magnetostricciónmacroscópicasdadas en A. 15 se
correspondena lasmedidasobtenidasporel métodode susceptibilidadinicial. Es
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fácil obtenerel casotrivial, en quetodoslos ejesestánalineados
z,~¾d2~

Ai=<Ai>=l, A3=<Aj>=l, yA4 =<A4>=0.

a lo largodel eje

(A.16)

con lo que sereproducenlas expresionesde A.3.

1.5

1.0

0.5

0.0
ir/2

Parael casoen quelos ejesestánisotrópicamentedistribuidosobtieneque:

A14, A3 z.k,A — 1

En estecaso, la anisotropía
susceptibilidadinicial sería:

(A.17)

y la magnetostricciónmedidospor el método de

K””~=3K, 2~=$ZA +±Ác (A.18)
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