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Resumen

El campo de investigacion de los sistemas nanoscépicos magnéticos ha despertado in-
terés creciente en las tltimas dos décadas. No son ajenas a este fenémeno las aplicaciones
tecnoldgicas de los mismos en distintas dreas.

En esta tesis hemos estudiado las propiedades magnéticas y, esencialmente, de mag-
netotransporte de dos tipos de sistemas bien diferenciados: multicapas de Fe/Cu con Cry
aleaciones granulares de Co en Ag. Aun cuando ambos tipos de sistemas estdn compues-
Llos por metales nobles y metales de transicion magnéticos, en el primer caso los metales
estian depositados en capas continuas y presentan magnetorresistencia inversa, mientras
que c¢n el otro forman aleaciones granulares cuyas caracteristicas de transporte dependen
de la presencia y valor del campo magnético aplicado durante el crecimiento.

Para ambos tipos de sistemas hemos obtenido tedricamente la conductividad dentro
del marco de la ecuacion semicldsica de Boltzmann logrando una modelizacién adecuada
que da cuenta de los resultados experimentales. Hemos puesto de manifiesto la importan-
cia de las bandas electrénicas para explicar las particularidades experimentales de cada
uno de los sistemas, tales como la evolucién en funcién del campo magnético de la GMR
en las multicapas de Fe/Cu con Cr y la coalescencia de los granulos de Co, puesta de ma-
nifiesto a través de las propiedades de magnetotransporte, en el segundo sistema. Para las
aleaciones granulares de Co en Ag hemos mostrado experimentalmente, haciendo me-
diciones de magnetizacion, de resonancia ferromagnética y de transporte eléctrico, que
¢l comportamiento de aleaciones homogéneas es distinto al de las aleaciones granulares
crecidas en multicapas.

Palabras claves: multicapas magnéticas, aleaciones granulares, transporte electréni-
co, magnetorresistencia gigante, cdlculo de estructura de bandas.



Abstract

Research on nanoscopic systems has arisen an increasing interest in the last two de-
cades. The evolution of research in this area is certainly closely related to the potential
technological applications.

In this thesis we have undertaken the study of magnetic and, specially, of magneto-
transport properties of two well differentiated types of systems: Fe/Cu multilayers with
Cr and Co granular alloys embedded in Ag. Even if both types of systems are built up
with noble metals and magnetic transition metals, in the first case the atoms form conti-
nuous layers and show inverse magnetoresistance, while the second kind of systems form
granular alloys whose transport characteristics depend on the presence and value of an
applied magnetic field at deposition.

For both kinds of materials we have calculated the conductivities within the frame-
work of the Boltzmann semiclassical approach, succeeding in formulating a proper sys-
tcm modelisation, which accounts for the observed experimental results. We have shown
the importance of the electronic bands in order to be able to explain the particularities
of cach kind of system, such as the GMR evolution under a growing applied magnetic
ficld for Cu/Fe with Cr and the percolation of Co clusters, which has its manifestation on
the magnetotransport properties for the second kind of systems in the second case. We
have also experimentally shown, performing magnetisation, ferromagnetic resonance and
clectric transport measurements, that the behavior of homogeneous granular alloys of Co
in Ag can be clearly differentiated from the one of granular alloys grown in multilayers.

Keywords: magnetic multilayers, granular alloys, electronic transport, giant mag-
netoresistance, band structure calculations.
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Introduccion

Antecedentes

Desde fines de los afios 60 las nanoestructuras empezaron a jugar un rol muy impor-
Llanle como sistemas que presentan una gran variedad de fendmenos nuevos e interesan-
tes. De esos aflos podemos citar el trabajo de B. Abeles [1] en los que se muestra que
la estructuras superconductoras compuestas por agregados nanométricos presentan una
temperatura critica que aumenta a medida que el tamaiio de los granos disminuye.

A mediados de los afios 70 los sistemas granulares siguieron aportando nueva fisica.
En este caso las investigaciones se focalizaron en agregados metdlicos embebidos en una
matriz aislante. En particular, el estudio de estos compuestos se centraba en sus propieda-
des eléctricas y magnéticas. J.I. Gittleman y J.S. Helman [2, 3] estudiaron agregados de
Ni en una matriz aislante de SiO,. Estos autores encontraron muchos de los fendmenos
lisicos que serian intensamente estudiados en la década del 90. Desde el punto de vis-
ta del magnetismo obscrvaron que los agregados tenian dos comportamientos distintos
dependiendo de la temperatura. A temperaturas suficientemente altas cada grano de Ni
s¢ comportaba como un paramagneto cldsico, mientras que a temperaturas mds bajas los
momentos magnéticos dentro de cada agregado se alineaban formando un gran momento
magnético por grano. Desde el punto de vista del transporte, se analizé cémo cambiaba
la conductividad del sistema cuando los agregados comenzaban a conectarse entre ellos,
lo que usualmente se llama coalescencia o percolacion. Antes de alcanzar la percolacion
¢l transporte es de tipo tiinel, en otras palabras los portadores van moviéndose por los
agregados de Ni runeleando las barreras de potencial generadas por la matriz aislante.
En especial, se estudié como influfa la direccion de los momentos magnéticos de los
agregados respecto de la direccidn de cuantificacion de los portadores. Este transporte
polarizado en espin es csencial para comprender el efecto de magnetorresistencia que es
uno de los objetos de estudio en esta tesis.

Simultdneamente con estos sistemas se empezaron a fabricar e investigar unos siste-
mas que fueron denominados superredes o multicapas, que consisten de sucesivas capas
de dos o mds materiales crecidas en forma alternada. Durante bastante tiempo fue dificil
construir este tipo de sistemas de tal forma de conseguir capas con interfaces bien defini-



das. En 1973, L.L. Chang er al. [4] presentaron estructuras artificiales fabricadas a través
de la técnica llamada Molecular beam Epitaxy, ta cual permite controlar el crecimiento de
capas con una precision de hasta una capa atdmica. Las primeras superredes que se estu-
diaron fueron hechas con materiales semiconductores, principalmente de GaAs/AlAs [5].
A partir de ese momento y hasta nuestros dias, se han abierto innumerables campos de
investigacion en estructura electrénica, propiedades de transporte, magnéticas y Opticas
en estos tipos de sistemas.

En los afios 80 se extendid la fabricacion de multicapas al uso de elementos metdlicos
y materiales superconductores. En particular, el crecimiento de superredes metal/metal
magnético fue muy difundido ya que presentan interesantes propiedades magnéticas.
Una de estas propiedades es el acoplamiento entre capas magnéticas adyacentes media-
do por la capa de metal normal, llamado interaccion de Ruderman-Kittel-Kasuya-Yosida
(RKKY) [6]. Este intercambio indirecto es mediado por los electrones de conduccion del
metal normal y dependiendo del espesor de la capa de este metal las capas nlagnéticas s¢
acoplan en forma ferromagnética o antiferromagnética.

En 1988 se encontré uno de los efectos mds importantes de la década del 90. la mag-
netorresistencia gigante (GMR). La GMR [7] fue descubierta en una multicapa metilica
y magnética de Fe/Cr. Este efecto consiste en una variacion muy importante en la resis-
tividad de las multicapas cuando se aplica un campo magnético externo. En 1992 dos
grupos observaron que la GMR también se presenta en aleaciones granulares de agrega-
dos magnéticos embebidos en una matriz de metal conductor [8. 9]. El origen de la GMR
se encuentra en la dispersion de los electrones de conduccion en ¢l material magnético dcl
sistema. La magnitud de la interaccién electron-fuente de dispersiéon magnética depende
de la orientacidn relativa del espin de cada uno de los electrones con el momento magnéti-
co del ente dispersor, por lo tanto la magnitud dc esta dispersion estd fundamentalmente
relacionada con la configuracién magnética del sistema. Las aplicaciones tecnoldgicas
de estos materiales magnetorresistentes como sensores de campo magnético y en cabezas
lectoras de discos rigidos incentivaron el estudio sistemdtico de una inmensa varicdad
de combinaciones de materiales conductores y magnéticos con el objetivo de buscar cl
mayor cambio de resistividad con el menor campo aplicado.

Desde el punto de vista tedrico se atacé el estudio de las propiedades de transporte
desde diferentes dngulos. Los primeros modelos fueron fenomenoldgicos lo que permi-
ti6 adquirir una idea intuitiva de cémo son los fendémenos [10, 1, 12]. Pero. estos mo-
delos dejaban de lado la estructura electrénica, la cual fue tenida en cuenta en trabajos
posteriores mostrando que dentro de la aproximacién semicldsica se puede dar cucnta
de muchos de los fendmenos observados [13]. La utilizacién de métodos seniclasicos.
mayormente utilizando la ecuacién de Boltzmann, tiene la ventaja de ser computacional-
mente veloz y permite analizar sistemas reales. Su limitacion son los efectos cudnticos de
tamaiio que aparecen en el transporte y que no son tenidos en cuenta con una estructura
de bandas calculada en el equilibrio. La férmula de Kubo [14] y el modelo de Landauer-



Buttiker [ 15] son mds adecuados para ser utilizados en sistemas en donde la interferencia
cudntica no puede ser descartada en el estudio de la dindimica. Su desventaja es el alto
ticmpo de cdlculo lo que permite s6lo modelar sistemas muy simples y alejados de los
materiales reales.

Esta tesis

En csta tesis. tedrica y experimental, estudiamos las propiedades de transporte de
dos tipos de sistemas que pueden presentar magnetorresistencia, en un caso se trata de
sistemas crecidos en multicapas y en el otro de aleaciones granulares. Ambos estdn com-
pucstos por metales nobles y metales magnéticos. La particularidad de los sistemas que
estudiamos en esta tesis es que en el primer caso las multicapas presentan la llamada
GMR inversa y en cl segundo, la aleacidn granular estd dispuesta de tal forma que los
sistemas presentan una estructura en multicapas. El transporte eléctrico lo estudiamos
focalizando en la estructura de bandas real de los materiales estudiados a través de la
ecuacion semicldsica de Boltzmann. Los efectos de la estructura de bandas son tomados
en cuenta al calcular la velocidad semicldsica. También incluimos los efectos del tiempo
de relajacion.

Esta tesis fue diagramada de la siguiente forma: en el capitulo 1 describimos en forma
resumida la teoria semicldsica del transporte eléctrico, resefiamos modelos propuestos en
la literatura mads intuitivos para los sistemas a estudiar. En el capitulo 2 repasamos los
téenicas tedricas y experimentales utilizadas especificamente en esta tesis.

En el capitulo 3 estudiamos el comportamiento de la GMR en una muiticapa Fe/Cu
con una capa muy delgada de Cr crecida cada dos capas de Fe. Mostramos que la GMR
inversa que se observa experimentalmente sélo es reproducible si se tiene en cuenta la es-
tructura de bandas del sistema. El capitulo 4 esta dedicado al estudio experimental de una
aleacion granular de agregados de Co embebidos en Ag dispuestos dentro de la matriz
conductora de dos formas distintas: al azar y puestos en capas separadas por otras de Ag.
Aqui observamos principalmente codmo es el régimen de transporte eléctrico dependiendo
del tamaiio y forma de los agregados y espesor de las capas. El quinto capitulo esta de-
dicado al cilculo de las propiedades de transporte de multicapas formadas por capas de
Ag alternadas con capas magnéticas de una aleacion granular Co/Ag como las medidas
en el capitulo 4. Encontramos que proponiendo un modelo semicldsico podemos repro-
ducir lo que se observa experimentalmente cuando la densidad de agregados de Co en las
capas magnéticas es suficientemente grande como para que estos agregados comiencen a
coalescer entre ellos.

Por tltimo en el capitulo 6 remarcamos las conclusiones finales del trabajo poniendo
cn evidencia la importancia y utilidad de que las técnicas de cdlculo tengan en cuenta una
estructura de bandas realista.



Capitulo 1

Transporte eléctrico y magnetismo en
aleaciones metalicas

1.1. Teoria semiclasica del transporte eléctrico

1.1.1. Modelo de Drude

En 1900 P. Drude [16] propuso el primer modelo para dar cuenta del transporte
clectronico, ¢l cual, a pesar de su sencillez tedrica, senté los conceptos utilizados en
la actualidad. En este modelo cldsico Drude propuso simplemente los siguientes dos pos-
tulados:

i) Existencia de un gas de electrones libres con un fondo uniforme cargado positiva-
mente lal que la carga eléctrica neta del sistema sea nula.

ii) Los electrones se mueven de forma independiente y colisionan entre ellos s6lo en
forma instantdnea.

Con estos dos ingredientes se puede encontrar una expresion para la conductividad eléctri-
ca. Al aplicar un campo cléctrico los electrones se ven acelerados por una fuerza

F=-¢E (1.1)

donde ¢ es la carga eléctrica del electron y E es el campo eléctrico aplicado. La variacién
del momento lincal esta dada por
6p = Fr, (1.2)

con p denotamos al momento lineal de cada electron y f es el lapso durante el cual se
encuentra acelerado. Por otro lado, experimentalmente la corriente eléctrica alcanza un
cstado estacionario, idicando que el tiempo en el cual son acelerados los electrones es



1.1. Teoria semiclasica del transporte eléctrico

finito y lo llamaremos tiempo de relajacién, T. La interaccién instantdnea entre los electro-
nes propuesta por Drude provoca una relajacién en el p de los mismos, llegando entonces
a una situacién estacionaria donde los electrones tienen un momento lincal promedio. p,
en la direccién de E. Entonces podemos escribir

¢cEt

V=— . (1.3)
m

donde v es la velocidad media asociada a p y m es la masa del electron. Por otro lado.
sabemos que la relacidn constitutiva para el transporte eléctrico es

j=0E. (L)

donde J es la densidad de corriente y G es el tensor conductividad eléctrica. y también
que
J=—env. (1.5)

donde n es la densidad electrénica. Considerando que el sistema es isotrépico y despe-
jando ¢ de las ecuaciones (1.3), (1.4) y (1.5) obtenemos

b
ne-t
C= . (1.6)
m

Esta ecuacioén es la formula de Drude para la conductividad eléctrica. En la misnia pode-
mos ver que el unico pardmetro a determinar es T. También, se suele definir otro pardame-
tro, el camino libre medio A que se relaciona con T de la siguiente forma

A=1V. (1.7)

A da nocidn del camino que recorre un electron entre colisién y colision. De esta formal
o también se puede escribir
ne*h

o= —. (1.8)
my

A pesar de su simplicidad y de que sus fundamentos son totalmente cldsicos. la férmu-
la de Drude da una idea cualitativa de la conductividad eléctrica y de otros fendmenos
de transporte. Debido a ésto los conceptos de tiempo de relajacion y camino libre medio
han sobrevivido a los afios y hoy en dia son utilizados cuando se implementan modelos
semicldsicos de transporte.



1. Transporte eléctrico y magnetismo en aleaciones metalicas

1.1.2. Ecuacion de Boltzmann

La utilizacién de la ecuacién de transporte de Boltzmann ha tenido mucho éxito en la
determinacion de la conductividad de metales de transicién y de sus aleaciones [17, 18].
Esta ccuacion, dentro del marco semicldsico, trata a los electrones del mar de conduc-
cion como particulas clisicas pero que obedecen a la estadistica de Fermi-Dirac. Con
particulas eldsicas queremos decir que su longitud de onda asociada es mucho menor que
los tamaiios caracteristicos de las estructuras cristalinas bajo estudio y que las distancias
tipicas de variacion de los campos aplicados. Por lo tanto, en nuestro caso, la ecuacién de
Boltzmann da cuenta de los mecanismos que pueden afectar a la funcién de distribucién
de Fermi-Dirac, f(k), en equilibrio. Entonces, estos mecanismos pueden ser:

i)

i)

iii)

Difusion. Si la funcién de distribucién f(k) varia con respecto a r, hay una tenden-
cia a que ésta lo haga con el tiempo siguiendo la siguiente ecuacién
df(k of (k
dr ldif or

donde v(k) es la velocidad semicldsica. Esta expresion da cuenta de la variacion
temporal de la funcién distribucién inducida por la difusién desde zonas con mds
densidad electrénica a zonas con menor densidad. La rapidez con la que los elec-
trones difunden en el sistema, estd relacionada con la velocidad de los mismos,
v(k).

Campo externo. En la dindmica semicldsica la ecuacién de Lorentz se expresa de
la siguiente forma [19],
dk ¢ 1
—=——|E+-v(k)xH]. (1.10)
dt h ¢

Entonces, la f(k) a un dado tiempo pasa a ser f(k+8r%) en un lapso dr. El

nimero de ocupacién cambia segin

10| ¢ (54 g ) 20

dt ext h ok

¢ 9/ (k)

| (L1

Dispersion. Los procesos de dispersion, cualquiera sea su origen, alteran la funcién
distribucion f(k). Este cambio en funcién del tiempo lo denominaremos
df(k)
dt

donde esta cantidad da cuenta de la diferencia entre los electrones que entran y los
que salen del estado k en dr.

(1.12)

dis’
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Entonces la derivada total de f(k) respecto del tiempo es

df(k) _df(k) df(k) df(k)
= + == (1.13)
dt dr ldis dt lex dt  dis
En particular, si el transporte se da en el estado estacionario, o sea ‘1-£}Ik) = (. y si reem-
plazamos la ecuacién (1.13) en (1.12), (1.11) y (1.9) encontramos que
af(k) e I df (k) df(Kk)
v(K) or h E+ cv(k) <H J€ dr ldi.\- ( )

que es la ecuacién de Boltzmann en su forma mds general.
Una vez obtenida f(k) estamos en condiciones de calcular la densidad de corriente a
través de

J=e/ﬁkﬂ@f&L (1.15)

que se relaciona con la conductividad a través de la relacion constitutiva (1.4).

1.1.2.1. El término de dispersion

El término mas dificil de determinar en la ecuacién de Boltzmann es el de dispersion,
ya que éste involucra resolver una ecuacién integro-diferencial como veremos a continua-
cién. Los centros dispersores dan lugar a que la funcién distribucion se modifique cuando
los electrones cambian su estado debido a la interaccion con dichos centros. Por lo tanto
la variacidn temporal de f(k) gracias a esta dispersion estd dada por el balance entre los
electrones salientes y entrantes a cada uno de los estados k del sistema, matematicamente
podemos escribir ésto de la siguiente manera

df(k)| _ df(k)
dt lais— dt

entra (k) sale
L dK)
dix dt dix

(1.16)

Ambos términos de la derecha de la ecuacion anterior dependen de la capacidad de
los electrones de tener una transicién de un estado a otro. La variacion de la funcion
distribucién debida a los electrones salientes depende de dos factores. Uno de ellos ¢s
la probabilidad por unidad de tiempo de que un electréon pase de un estado k a otro
k', W(k,Kk'). Y el otro es que el estado inicial, K, esté ocupado y que el estado final.
k’, no. De no ser asi el principio de exclusion evita la transicién. Podemos expresar
matemdticamente el cambio de la distribucion debido a los electrones salientes de la
siguiente manera

df(k)
dt

sale “ dKk' , .
dis =f(k)/WW(k=k)[‘—.f(k)]- (1.17)



1. Transporte eléctrico y magnetismo en aleaciones metalicas

Segiin el principio de reversibilidad microscépica W (k, k') = W(k'. k) y haciendo un
razonamiento andlogo al anterior, arribamos a la siguiente expresion para los electrones

entrantes
df(k)
dt

entra

[l—fk)]/ (k, W (k,k')f(K). (1.18)

dis
Por lo tanto, en su expresiéon mas general el término de dispersién estd dado por [20]

df(k)
dt

" dK N , ,
=] G K0 1= 00] = 70O 1= £ 119

Con cl objetivo de simplificar este término, se trabaja generalmente con una expre-
sion linealizada del mismo. Para poder hacer esta simplificacién suponemos que nuestra
distribucién se puede eseribir de la siguiente forma

f(k) = £O(k)+ g(k), (1.20)

donde g(k) es una correccién pequeia respecto de la distribucién de equilibrio, fV(k)
Reemplazando f(k) en la ecuacién (1.19) por (1.20) y queddndonos con los términos a
primer orden llegamos a la siguiente expresion linealizada para el término de dispersion,

df(k)
dt

dix

= / (;Ik;XW(k k') [g(k') - g(k)]. (1.21)

1.1.2.2. Soluciones elementales de la ecuacion de Boltzmann
Aproximacion de tiempo de relajacion

La simplificacién mds cruda que se puede hacer sobre (1.21) es suponer que la pro-
babilidad de dispersion cs independiente de k y de k’. Entonces el término de dispersién

se escribe _
dfi))  _ gk
dt dis T(k) ’

y ésta es la aproximacion de tiempo de relajacion. Se puede mostrar que esta aproxima-
cion es la solucidn exacta para un sistema isotrépico (superficie de Fermi esférica) con
dispersiones eldsticas [21].

Reemplazando (1.22) en (1.14) y reescribiendo esta dltima ecuacion llegamos a la
siguiente expresion

(1.22)

)
00 = v Lo,

donde estamos suponicndo que no tenemos difusién por gradientes de temperatura y que
no tenemos campo magnético aplicado. Por otro lado si tenemos en cuenta que la funcién

(1.23)
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distribucion se aparta muy poco de la de equilibrio para las temperaturas consideradas
tenemos que df /e =~ dfY/de.

Si reemplazamos esta solucién para la funcién distribucién en la ecuacion (1.4). po-
demos escribir a J como

/dk v(Kk) v Za’da)( JEx(k)
aj{)( ) de (1.24)

-

__( // dS y(k)v(k) v(k)—— o€ |Vk€|.h

5(5 cle)

De esta ultima y teniendo en cuenta que la funcién de distribucion de los electrones a T’
= 0 K es un escalén en el nivel de Fermi, la derivada de ésta respecto de la energia cs la
funcién delta de Dirac, entonces deducimos que el tensor de conductividad ¢ es

2
—e 1

Cii=—x dSr t(k)vi(k)v(K) =—. (1.25)
Y 4nd // (k) vick)v;( )|Vke|
C;j €s un tensor simétrico y por lo tanto existe un sistema de referencia en el cual ¢s
diagonal. Sin perder generalidad podemos definir solamente las componentes diagonales
del tensor de la siguiente forma:

_()
i //dsm ) i (k)P IV t (1.26)

También podemos expresar la conductividad usando el concepto de camino libre me-
dio. Como ya dijimos en al apartado 1.1.1 esta cantidad representa la distancia recorrida
por los electrones entre colisiones o, desde el punto de vista de la estructura de bandas.
podemos pensar que es la distancia media recorrida hasta relajar a otro estado. Intuitiva-
mente lo podemos definir de la siguiente forma [22]:

A(k) = 1(k)v(k). (1.27)
Por lo tanto la ecuacién (1.25) la podemos reescribir como sigue

1

- rr
oij = 4_10// ase v(k) Ay (K)o (1.28)

10
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Aproximacion de tiempo de relajacién anisotropico

En ciertos metales o aleaciones la aproximacién de tiempo de relajacion deja de ser
villida. Esto ocurre cuando no es posible obtener un valor de T aceptable que sea inde-
pendiente de la distribucién de no equilibrio. Ahora, si suponemos que T depende de k,
entonces el tiempo de relajacién estd asociado al tiempo medio que un electron en k tarda
en relajar a cualquier otro estado K’ y 1o podemos expresar de la siguiente manera

1 'y , ,
m:_/ Gy (oK) [1= 7 (K)]. (1.29)

Algunos autores [22, 23] sostienen que en sistemas fuertemente anisotropicos el ca-
mino libre medio no es colineal con la velocidad semicldsica, por lo tanto al tiempo de
relajacion lo definen de la siguiente manera

_ v(k).A(Kk)
v(k).v(k)

Partiendo de ésta. a A(k) lo podemos obtener de forma iterativa a partir de la siguiente
ccuacion

(k) (1.30)

A(k) = To(k) [v(k)+/}1k W(k,k')AK) |, (1.31)
donde 1 o
(k) / oy ¥ (K). (1.32)

y como valor inicial se toma A(k) = to(k)v(k).

De la ecuacion (1.31) vemos que el camino libre medio es el dado en la aproximacion
de tiempo de relajacion (ecuacién (1.27)) mds un término que tiene en cuenta la probabi-
lidad de dispersion a los diferentes estados. De esta forma se incluye la anisotropia de la
superficie de Fermi en el cdlculo del camino libre medio.

El cilculo de la conductividad en este trabajo de tesis estd basado en la ecuacién
semicldsica de Boltzmann en la aproximacion de tiempo de relajacion. En particular, en
¢l capitulo 3 usamos un tiempo de relajacion isotrépico mientras que en el 5 calculamos
un tiempo anisotrépico que depende de la configuracién de medicion.

11
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1.2. Transporte eléctrico en metales de transicion

1.2.1. Fuentes de dispersion

A pesar de que las propiedades de transporte de los metales de transicion no son
muy distintas a la de los otros metales, éstas presentan caracteristicas que es importante
mencionar.

1.2.1.1. Modelo de las dos corrientes

Debido al ferromagnetismo de alguno de estos metales (por ejemplo Ni o Fe) la re-
sistencia que se observa para cada uno de los dos canales de espin es diferente. Esto lleva
a postular el llamado modelo de las dos corrientes [24] el cual sostiene que la resistencia
total estd dada por las resistencias de cada una de las polarizaciones de los electrones su-
madas como resistencias en paralelo. Para estudiar este fendmeno A. Fert y LA. Campbcll
[25] lo hacen a partir de plantear la ecuacién de Boltzmann en la aproximacion de tiem-
po de relajacién. Para adecuarla a este problema reformularon el término de dispersion
(dado en (1.22)) de la siguiente forma

dfT _ gT J{T - &’l

(1! dis Tl T (1.33)
dft & bogh—ygt

dt ldis - Tl L

de estas dos ultimas expresiones podemos ver que tenemos una funcién distribucion para
cada una de las orientaciones del espin y dos tiempos de relajacion caracteristicos. Al
término de dispersion visto con anterioridad se le suma otro relacionado con las disper-
siones que provocan un cambio en la direccién del espin'. Esta relajacién va a definir una
nueva distancia caracteristica para los metales magnéticos llamada longitud de difusion
de espin. Por simplicidad estamos suponiendo la independencia en k del problema. La
resistividad del sistema, entonces, estd dada por [26]

tal tl(nat l
p:pp»+p (p +p)_, (134)
p1+pl+4p“.

2 2.4 .
donde p' = m/ne*tt, pt = m/ne®tt, p™ = m/ne*ttt. A T = 0 K las ondas de espin. que
son el origen de la principal interaccién que no conserva el espin, se desvanecen y por
lo tanto podemos no considerar, en una buena aproximacion, el término p'+. Entonces la

'Las dispersiones que cambian la direceion de espin de los clectrones son las debidas a interacciones
con magnoncs y acoplamicentos espin-6rbita.
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ccuacion (1.34) se puede escribir

14
Po = —f"p" : (1.35)
Po+ Po

donde el subindice 0 denota la resistividad a T = 0 K, que es la llamada resistividad
residual. Una de las consecuencias del modelo de las dos corrientes es la explicacion
de por qué en materiales magnéticos con impurezas de dos tipos diferentes la ley de
Matthiessen? falla. Para ver ésto, supongamos que tenemos un metal magnético en el
cual hay dos tipos de impurezas con concentracién diluida. Segin el modelo de las dos
corrientes y suponiendo que la ley de Matthiessen se cumple para cada uno de los canales,
la resistividad total estd dada por

| | ]
— + ,
Po pl+ph Ph+Pp

(1.36)

donde p,(p) es la resistividad que proviene de considerar la aleacion solamente compues-
ta por la impureza de tipo A(B). De esta tiltima ecuaciéon podemos ver que la resistividad
total no es la suma de las resistividades parciales, por lo tanto la ley de Matthiessen no es
mds vilida. Experimentalmente se pudo comprobar esto en aleaciones ternarias de Fe y
Ni [26. 27].

También esta desviacion de la regla de Matthiessen se puede observar en metales no
magnéticos pero con impurezas magnéticas. I. Mertig et al. [28] vio, en forma tedrica,
que efectivamente esto también ocurria en aleaciones de Cu con impurezas magnéticas.
En ese tipo de sistemas, el modelo de las dos corrientes no es aplicable ya que el Cu no
tiene una polarizacién neta. Pero lo que si va a ser dependiente del espin es la interaccion
de los electrones con las impurezas magnéticas. Esta dispersion dependiente del espin
[27] depende de las orientaciones relativas entre el espin de los electrones conductores
y ¢l momento magnético de las impurezas. Por lo tanto las resistividades efectivas que
provienen de las impurezas son distintas para ambos canales de espin.

Este modelo es usado sistematicamente a lo largo de esta tesis ya que, como ex-
plicamos mads adelante, es fundamental para entender microscépicamente el efecto de
magnetorresistencia gigante en los sistemas magnéticos estudiados.

-La ley de Matthiessen dice que si tenemos una alcacion compuesta por dos tipos de impurczas, la
resistividad total estard dada por la suma de las resistividades de cada una de las impurezas (ver apéndice
A).

13
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1.2.1.2. Modelo de Mott

Otra caracteristica importante de los metales de transicion
fue explicada por N.F. Mott y H. Jones [29]. Con el objetivo
de analizar como la anisotropia de la superficie de Fermi in-
fluye sobre la resistividad de estos metales, propusieron lo si-
guiente: la anisotropia de la superficie de Fermi c¢s debida a que I fer==~<
ésta estd formada por estados conductores s y por estados lo-
calizados d responsables del magnetismo en estos metales. La £ Y
corriente eléctrica es transportada principalmente por los elec- Aoy of pallaéiim fper et
trones s, que son los de masa efectiva mas pequena. La resistivi-
dad, por otro lado, esta dada por la dispersion de los electrones Figura 1.1: Curva teori-
conductores a los estados localizados d. Obviamente al ser mds ca de resistencia en tun-
localizados, éstos tienen una masa efectiva mds grande, lo que ¢i6n de la concentracion
hace que los electrones que sean dispersados a estos estados de Pd de la aleacion Ag-
contribuyan mucho menos a la conduccién. También, hay que Pd @ OK. (I) debido a tran-
tener en cuenta que la transicion s — d serd mucho mds proba- Siciones s = s. (1) debido
ble que la s — s ya que la densidad de estados d es mds grande. 4 transiciones 5 = _d y (“_D

- . . el total de las dos contri-
por lo tanto la probabilidad de que un electron sea dispersado buciones.
a un estado ¢ es mayor que a uno s. Es importante notar que
ésta no es una fuente adicional de dispersion, sino que es con-
secuencia de la topologia de la superficie de Fermi. Este modelo sirve por ejemplo para
estudiar las aleaciones de metales de transicién con metales monovalentes. En particular
podcmos citar el caso de la aleacién Ag-Pd [30]. En ésta, cuando se dopa la Ag con poco
Pd se puede tratar como una aleacién desordenada, pero cuando la concentracion de Pd
es lo suficientemente alta, los electrones conductores de Ag ya no son suficientes como
para llenar los estados vacantes d del Pd. En este punto los electrones responsables del
transporte comienzan a sufrir transiciones s — d y la resistividad sube de forma anormal
como vemos en la figura (ver figura 1.1).

En el capitulo 5 calculamos el tiempo de relajacién para multicapas compuestas dc
una aleacién granular magnética utilizando este modelo. Vemos que es especialmente ttil
para diferenciar el transporte eléctrico en configuraciones de medicion.

x

<

1.2.2. Conductividad a partir de la estructura de bandas real

Con la aparicidn de los métodos ab initio (seccion 2.1.1) fue posible obtener con pre-
cision la estructura de bandas de los elementos. En particular, es posible determinar la
topologia de la superficie de Fermi y cudles son las simetrias de los estados electronicos
que la componen. Poseer una buena descripcién de la superficie de Fermi es tundamental
para el calculo de la conductividad, ya que, como vemos dec la ecuacion (1.26). ésta cs
proporcional a la cantidad de superficie tanto como a la simetria de las bandas cuantifi-
cada a través de la velocidad semicldsica.

14
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En particular, los metales de transicion son descriptos de forma adecuada dentro de
la aproximacion de densidad local de espin [31]. Para alguno de estos metales tenemos
ue tener en cuenta la polarizacién de espin que da lugar al ferromagnetismo como tam-
bién la posibilidad de que mds de una banda electrénica cruce el nivel de Fermi. Por lo
lanto, tenemos que considerar una version de la ecuacidn (1.26) que distinga entre ambas
polarizaciones y tenga en cuenta las diferentes bandas de la siguiente forma:

‘ _eZ " ) 2
= dS. sV k sV k .
Ci = 103 g./ F T (k) [vi¥ (k)] Vel (1.37)

donde s es el indice de espin y v el de banda.

Gran parte de esta tesis estd basada en la ecuacion (1.37) ya que ésta cuantifica la
contribuciéon a la conductividad de la superficie de Fermi y de las velocidades semicldsi-
cas. En los diferentes capitulos, la utilizamos para describir los sistemas estudiados cuyas
estructuras de bandas son calculadas por diferentes métodos.

Para entender los aspectos bdsicos del cilculo de conductividad a partir de la es-
tructura de bandas mostraremos dos ejemplos sencillos. En la figura 1.2 mostramos la
estructura de bandas para el Cu FCC en volumen a lo largo de un camino de aita simetria
dentro de la primera zona de Brillouin® [32]. En ella podemos ver que el nivel de Fermi
¢s cruzado por estados muy dispersivos de forma parabdlica de tipo s y también, que los
estados mads localizados, 3d, estin mayormente ocupados. En la figura 1.3 mostramos la
superficie de Fermi del Cu, la cual consta de una sola hoja ya que la energia de Fermi es
intersectada por una sola banda electrénica. También podemos ver que existen dos zonas
bien diferenciadas: una parte esférica en el centro y otras con formas de cuello sobre los
bordes de la primera zona de Brillouin. Por un lado la zona con simetria esférica tiene
mayormente cardcter sp y nos hace recordar a una superficie de Fermi de electrén libre.
Mientras que en los cuellos, los estados electrénicos son menos dispersivos ya que su
cardcter es principalmente d.

En la figura 1.4 mostramos las bandas electrénicas de ambas polarizaciones de espin
del Co FCC a lo largo de un camino de aita simetria [32]. Podemos apreciar que para la
polarizacién up el nivel de Fermi es cruzado por una banda muy dispersiva perteneciente
al estado 4s, mientras que los estados 3d estan por debajo del nivel de Fermi. En cambio
para la polarizacién down, pricticamente, todas las bandas 3d tienen una energia mayor
que la de Fermi. Las superficie de Fermi up del Co esta compuesta por una sola banda
electronica como se puede ver en la figura 1.5. También podemos observar que es muy
parecida a la superficie de Fermi del Cu, ya que estd compuesta por una zona esférica
en ¢l centro y cuellos cerca de los bordes de la primera zona. Por otro lado la superficie

Los caminos de alta simetria dentro dc la primera zona de Brillouin se caracterizan por estar formados
por puntos k de alta degencracién y por lo tanto las diferencias entre los estados degenerados se debe
principalmente a que tipo de simetria orbital pertenecen.
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Figura 1.2: Energia de las diferentes bandas del Figura 1.3: Superficie de Fermi del Cu
Cu FCC para un camino de alta simetria dentro FCC en volumen. Extraida de la referencia
de la primera zona de Brillouin. [33].

de Fermi down estd compuesta por tres capas de fuerte caricter d, ya que las bandas que
cruzan el nivel de Fermi tienen esta simetria.
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Figura 1.4: Energia de las diferentes bandas Figura 1.5: Superficies de Fermi del Co
electrénicas del Co FCC para un camino de al- FCC en volumen para ambas polarizacio-
ta simetria en la primera zona de Brillouin. nes. Extraidas de la referencia [33].

A partir de 1995 se comenzo6 a estudiar la contribucién a la conductividad de la es-
tructura de bandas, utilizando diferentes métodos de primeros principios y parametriza-
dos para la obtencién de la estructura electrénica. El primer trabajo sobre esto lo llevaron
a cabo K.M. Schep et al. [34] en el cual calcularon la conductancia balistica* en una
multicapa Co/Cu. I. Mertig y colaboradores [13] calcularon la magnetorresistencia del
mismo sistema que nosotros estudiamos en el capitulo 3. En dicho capitulo discutimos

“La conductancia balistica ocurre cuando los electrones fluyen sin ser dispersados en forma difusiva.
Esto 1ltimo sucede cuando los electrones fluyen sin dispersarse o sus interacciones con los centros disper-
sores no son al azar y por lo tanto no se pierde la coherencia.
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sobre este trabajo. R. Gémez Abal et al. [35], utilizando un Hamiltoniano de enlaces
fuertes para obtener la estructura electrénica, calculé la GMR de una superred natural
de Fe/Rh logrando un muy buen acuerdo cuantitativo con los resultados experimentales.
Los sistemas que crecen naturalmente en multicapas tienen la ventaja de que sus interfa-
ces no son rugosas, por lo tanto es esperable obtener resultados con buena concordancia
experimental utilizando celdas unidad con pocos dtomos.

1.3. Magnetorresistencia gigante

El efecto de magnetorresistencia (MR) tiene lugar cuan-
do la resistencia de un material varia en presencia de Vil

un campo magnético. Todos los metales tienen una MR ——
intrinseca y pequefia debida a la fuerza de Lorentz ac- 7 Lk :
tuando sobre los electrones de conduccion. Sin embargo, L

ciertas aleaciones magnéticas presentan un aumento nota- ,...J/ L_\_‘
ble en la MR. A la contribucion intrinseca, en estas alea- ~— "W = W8 T

ciones, se le suma un efecto extrinseco dado por la dis-
persion de los electrones debida a l.os atomos magné_ticos. Figura 1.6: Curva de MR
En 1988 [7] se descubre un nuevo tipo de magnetqrremsten- de-una multieaps Fe/Cra
cia en multicapas magnéticas Fe/Cr. Esta tenfa la particularidad 4 5
que la resistencia disminuia a la mitad de su valor a campo cero
cuando se le aplicaba campos mucho mds pequenos que los necesarios para las magne-
torresistencias conocidas hasta el momento; también se diferenciaba ya que presentaba
saturacion a un campo dado (ver figura 1.6). Debido a estas propiedades se la llam6 mag-
netorresistencia gigante (GMR) directa. En esta primera experiencia la geometria de me-
dicion fue con la corriente eléctrica fluyendo paralela a las capas de la multicapa (CIP).
En 1991 W.P. Pratt et al. [36] realizaron la primera medicién de GMR con la corriente
circulando perpendicularmente a las capas. Esta geometria es la llamada CPP. En la figura
[.7 podemos ver el esquema marcando la direccion de la corriente eléctrica.
El comportamiento de la GMR en ambas geometrias presentan
CIP_, dos marcadas diferencias (ver figura 1.8): la magnitud de la GMR
eemmmn ) la longitud caracteristica que domina a este efecto. En la con-
figuracion CIP se encontré que cuando las capas no magnéticas
tenian un espesor mayor que el camino libre medio de los electro-
M o ), cl efecto de GMR desaparecia; en cambio en CPP, seguia
PN observandose. Por lo tanto para esta Gltima configuracion, la lon-
gitud caracteristica no es A, ya que recién para espesores mayores
que la longitud de difusién de espin desaparece la GMR. Por otro
lado en las mediciones en CIP se han encontrado sistematicamente
valores menores de GMR que los medidos en CPP para un mismo
sistema.

Magnetic field (kG)

Figura 1.7: Esquema
indicando ambas geo-
metrias de medicion.
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Figura 1.8: Comportamiento de la GMR en ambas geometrias de medicién para espesores ma-

yores al camino libre medio. A4 denota la longitud de difusion de espin.

El efecto de GMR también fue encontrado posteriormente en otros sistemas, en alea-
ciones granulares y en vélvulas de espin [37]. En particular, en 1992 dos grupos [8. 9]
descubrieron la GMR en aleaciones granulares. Estas consisten en agregados nanométri-
cos de algunos elementos, o aleaciéon magnética, embebidos en una matriz de metal noble.

1.3.1. Origen de la GMR

En las multicapas Fe/Cr se observo, al variar el espe-
sor de Cr, que los valores de GMR tenian un comporta-
miento oscilatorio amortiguado [38], como muestra la fi-
gura 1.9. Esto se relacion6 con el acoplamiento magnéti-
co entre capas de Fe mediado a través de Cr y debido
a la interaccion RKKY de los electrones de conduccion,
ya que los valores maximos alcanzados por la GMR co-
rresponden a espesores para los cuales el acoplamiento
antiferromagnético entre capas es maximo. En cambio
para espesores en los cuales corresponde un acople ferro-
magnético la GMR alcanza los valores minimos. De estas
mediciones qued6 en evidencia que el responsable de la
GMR es el reacomodamiento de los momentos magnéti-
cos con el campo magnético aplicado (como esquemati-
zamos en la figura 1.10(a)), ya que cuando éstos no son
reacomodados por el campo magnético, en la situacion de
acoplamiento ferromagnético, la GMR es précticamente
nula.

En las aleaciones granulares el efecto ocurre de ma-
nera diferente (ver figura 1.10(b)). Sin campo aplicado
los momentos magnéticos de los agregados estdn orien-
tados al azar, dando una magnetizacién nula al sistema.
Al aplicar un campo, las particulas magnéticas se alinean

(b) A, >>d >>A— GMR = 0
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Figura 1.9: (a) GMR de Fe/Cr
en funcion del espesor de Cr. (b)
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(a) (b)

Figura 1.10: Cambio de configuracién magnética, (a), de las multicapas y, (b), de las aleaciones
granulares con campo aplicado.

produciéndose el reacomodamiento magnético. Por otro lado, en las vélvulas de espin
las capas magnéticas suelen tener diferente campo coercitivo, de tal manera que hay un
rango de campo aplicado en el cual solamente una de las capas reacomoda su momen-
to magnético. De esta forma dependiendo del campo aplicado, podemos obtener tanto
configuraciones ferromagnéticas como antiferromagnéticas.

Desde el punto de vista microscopico, A. Fert propuso a la dispersion electronica de-
pendiente del espfn como la responsable de la variacion de la resistencia eléctrica que
se observa tanto en las multicapas como en los otros sistemas mencionados [7]. La dis-
persion dependiente del espin de los electrones es debida a que el potencial eléctrico de
contacto entre el metal conductor y el magnético que “sensa” los electrones de conduc-
cion depende de la polarizacion de los mismos como se muestra esquematicamente en
la figura 1.11. Esta dispersion es eldstica, conserva la proyeccion de espfn y ocurre prin-
cipalmente en las interfaces entre las regiones no magnéticas y magnéticas y, en menor
medida, también dentro del volumen de esta tltima regién.

i

Figura 1.11: Esquema ilustrativo del potencial de dispersion interfacial dependiente del espin.

v vo
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1.4. Multicapas magnéticas.

1.4. Multicapas magnéticas.

1.4.1. GMR en multicapas magnéticas
1.4.1.1. GMR en la geometria CIP

Aqui desarrollaremos los aspectos mds intuitivos del transporte en la geometria CIP.
Primero detallaremos una de las teorias semicldsicas mas utilizadas para el transporte en
¢sta geometria.

Sondheimer [39], basidndose en la ecuacién semiclasica de Boltzmann propuso el
siguicnte modelo para el transporte eléctrico en peliculas delgadas. Consideremos una
pelicula delgada de espesor a y supongamos que el eje z es perpendicular al plano de la
pelicula. Las superficies de la misma estdn en z =0y z = a. Gracias a la simetria continua
de traslacion en x ¢ y, ¢l problema se reduce a uno en una dimensioén, pudiéndose escribir
a la funcién distribucion de los electrones de la siguiente forma

f(z.v) = fo+g(z,v), (1.38)

donde fj es la funcién no perturbada y g es la correccidn a primer orden y s6lo depende de
. Estamos suponiendo que el campo eléctrico E se aplica segin x. Por lo tanto podemos
escribir la ecuacién de Boltzmann de la siguiente forma

%(2v)  8@Vv) _ eE dfo

, 1.39
0z v, mvy ovy ( )

cuya solucion general es

(1.40)

i

tEd 2
g(sv:_ﬁ ]7

) m ov, L+ F(v)e =

donde F(v) es una funcién arbitraria de v.

Para determinar F(v) tenemos que introducir las condicio-
nes de contorno de las superficies de la pelicula. Para esto tene-  (a)
mos que hacer suposiciones sobre como es la dispersion de los @
clectrones cuando alcanzan las superficies. La suposicién mds v
simple es considerar que los portadores colisionan de forma di-

fusiva, esto significa que las superficies son lo suficientemente (b) PY
rugosas como para que la coherencia de fase se pierda total- b\\:éiégﬁé
mente (figura 1.12(b)) y la distribucidn de velocidades de los

clectrones dispersados sea independiente de la direccion. Pa-
ra satisfacer esta condicién necesitamos que g(v,0) = 0 y que
¢(v.a) = 0 para todo v ya que en estos puntos sélo tiene que
quedar fiy como solucidén debido a que es la distribucién con

Figura 1.12: (a) Disper-
sién totalmente especular
y, (b), totaimente difusiva.
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1. Transporte eléctrico y magnetismo en aleaciones metalicas

simetria esférica la que es necesaria para dar cuenta de la independencia en la direccion.
Por lo tanto, tenemos dos soluciones que corresponden a los electrones saliendo de la
interfaz z = 0. o sea v- > 0 y a los mismos emergiendo de z = a con v, < 0, a saber

,+_L’TE af() _ ﬂ

8= 3, [I e -.}(v:>0), (L.4n
__(’TEaf() 4;‘

== av‘[ —e ] (v, < 0). (1.42)

Con la funcién distribucién podemos obtener la densidad de corriente J utilizando
la ccuacién (1.15) y, sobre todo, podemos calcular la conductividad, que queda de la
siguiente forma

in

T,
- —_— — @ hcos . 3
Ea /J Ydz=10¢< | o O/scn 9[] e 9] , (1.43)

donde oy es la conductividad del metal en volumen y A es el camino libre medio definido
como A = Tv. Es interesante estudiar el comportamiento de la ecuacién (1.43) para capas
muy delgadas, a/A << |, y para capas gruesas, a/A >> |. En estos limites, podemos
cxpresar la conductividad de la siguiente forma:

]
G =00 —5 a/kA>1, (1.44)

1+ Sa/x
]
c= a/l In ((‘/)~

En el limite de capas gruesas vemos que O tiende a Gy, lo que implica que la con-
ductividad se hace independiente de la forma del conductor recuperando la ley de Ohm.
Para capas muy delgadas conviene definir un camino libre efectivo, A, a través de ¢ =
ne*h/mv. Siguiendo esta definicién encontramos que A = (—)aln(a/A). Sin embargo,
intuitivamente, uno puede suponer que Aes simplemente igual al espesor de la capa. Pe-
ro una fraccién de los electrones emergentes de las colisiones en las superficies tienen
direccion paralela al plano de las mismas y, por lo tanto, recorreran distancias del orden
del camino libre medio del material en volumen sin colisionar. La contribucién de estos
electrones hace que el camino libre medio sea un poco mayor que el espesor de la capa.

También es interesante considerar el caso en que una fraccion p de los electrones no es
dispersado en forma difusa, es decir que lo hacen en forma especular. Esto significa que
los clectrones dispersados especularmente mantendrdn la informacion de su velocidad
antes del choque. Entonces la funcién de distribucién antes y después del choque en las
superficies se relacionard de la siguiente manera

fo+g (z=0,v.) = p{fo.g " (=v;,2=0)} + (1 = p) fo,
fo+g (z=a,v:) = p{fo.g1 (=vz.2=0)} + (1 — p) fo.

) a/A < 1. (1.45)

(1.46)
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1.4. Multicapas magnéticas.

Introduciendo estas condiciones de contorno en la solucién general dada en (1.40)
podemos encontrar la funcién F(v). A continuacién mostramos directamente la conduc-
tividad en los limites de capas ultra finas y gruesas

]
31
l+§m(l—p)

G=Go§a/7\. In <L>ﬂ a/h < L. (1.48)
4 a/h) 1 —p

Podemos ver que para capas gruesas, cuando p = | la conductividad es la del material en

volumen. En el capitulo 4 vemos que el modelo de Sondheimer, levemente modificado.

es particularmente ttil para modelar la conductividad eléctrica de multicapas cuyas capas

magnéticas estdn compuestas de una aleacién granular.

Como explicamos anteriormente la geometria CIP es en la cual se observo por primera
vez la magnetorresistencia y también es la geometria en la que se hacen la mayoria de los
experimentos debido a su ficil técnica de medicién. Los valores medidos de GMR son
sistemadticamente menores que los encontrados, para los mismos sistemas, en la geomeltria
CPP. Como ejemplo, podemos citar el trabajo W.P. Pratt et al. [36] en el cual sc mide la
GMR de una multicapa Ag/Co en ambas geometrias de medicién. Ellos encuentran que
en CPP la GMR es de 3 a 4 veces mayor que en CIP. Intuitivamente esto se puede entender
si pensamos lo siguiente: la principal fuente de dispersion es la dependiente del espin, por
lo tanto los electrones son mds dispersados cuando atraviesan cada una de las interfaces
del sistema. En CPP los electrones van cruzando dichas interfaces, mientras que en CIP.
el transporte transcurre esencialmente paralelo a las capas. Por lo tanto muchos de los
electrones no verdn las interfaces y, ademds, los pocos que si lo hacen son débilmente
dispersados por ellas debido al pequefio dngulo con el cual las alcanzan.

Desde el punto de vista tedrico, el transporte en CIP es mds dificil de modelar. Es-
to es debido a que la corriente eléctrica es inhomogénea. Con ésto quercmos decir quc
mientras algunos electrones fluyen principalmente por una determinada capa, otros van
cruzando de una a otra capa de forma variada dependiendo de la dispersion que sufran
principalmente en las interfaces. La aleatoriedad de la dispersion en las interfaces debi-
do a la rugosidad de las mismas hacen que las lineas de corriente no tengan un patrén
definido en toda la muestra.

El primer modelo con resultados con buen acuerdo experimental lo hicieron R.E.
Camley y J. Barnds [40] quienes utilizaron la ecuacién semicldsica de Boltzmann en la
aproximacion de tiempo de relajacién. Utilizaron el modelo de las dos corrientes con
tiempos de relajacidn distintos para ambas polarizaciones y proponiendo el mismo con-
cepto que Sondheimer con respecto al tipo de dispersion en las interfaces. La tnica di-
ferencia consiste en que los electrones pueden ser no solo dispersados en la misma capa
sino que también puede ser transmitidos a las capas adyacentes. El resultado mds impor-
tante que encuentran es que la GMR se incrementa fuertemente cuando el espesor de las

G =0y

a/A> 1. (1.47)
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1. Transporte eléctrico y magnetismo en aleaciones metalicas

capas es del orden del camino libre medio, tal como se ve experimentalmente.

Cuando el espesor es mucho menor que el camino libre medio, el modelo semiclasico
deja de ser vilido ya que los efectos de interferencia cudntica se vuelven importantes. En
este limite la férmula de Kubo fue utilizada para dar cuenta de la GMR en CIP a través
de la implementacién usando funciones de Green [41].

1.4.1.2. GMR en la geometria CPP

Desde el punto de vista tedrico esta geometria es mds facil estudiar que CIP, pero par-
ticularmente en las multicapas magnéticas es mucho mds dificil de medir. Los espesores
tipicos en la direccion perpendicular a las capas son del orden de los micrones y la resis-
tividad asociada a estos espesores en un sistema metdlico es del orden de la resistencia
de los contactos del sistema de medicion, lo que llevd a inventar sistemas de medicién
muy ingeniosos [36, 42] pero tecnolégicamente dificiles de implementar. Sin embargo,
desde el punto de vista teérico la explicacion de como aparece la GMR es mds intuiti-
va. Las lineas de corriente van atravesando sucesivamente las diferentes capas de metal
conductor y metal ferromagnético y como tenemos simetria de traslacion en el plano de
la multicapa, estas lineas son rectas, perpendiculares a las interfaces y su distribucién
cs homogénea en toda la muestra. Por lo tanto podemos reducir el problema a uno de
transporte eléctrico en una dimension.

Modelo de Valet-Fert o del resistor.

El modelo de Valet-Fert [10] fue el primer modelo propuesto para el transporte CPP
cn multicapas y estd basado en la ecuacién semicldsica de Boltzmann. Las ideas de este
método son muy intuitivas y nos permite tener una imagen sencilla de como ocurre el
fenomeno de GMR.

Al trabajar con multicapas magnéticas tenemos que tener en cuenta la polarizacién
de los electrones, por lo tanto el transporte eléctrico tiene las caracteristicas que men-
cionamos cn 1.2.1.1. Particularmente en estos materiales el modelo de las dos corrientes
provee una buena descripcion ya que en general la longitud de difusién de espin es de
unos cientos de nanometros y los espesores de las capas (nuestra longitud caracteristica)
¢s a lo sumo de unos cientos de angstroms. Partiendo de la ecuacién de Boltzmann, co-
mo vimos en la seccién 1.1.2, y aprovechando nuevamente la simetria de traslacién en
el plano de la multicapa como en el apartado anterior (1.4.1.1) con las capas delgadas,
la funcioén distribucién desarrollada a primer orden queda dependiendo de v y z como en
(1.38). Pero como el campo eléctrico esta aplicado en la direccidn z al introducir (1.38)
en la ecuacion de Boltzmann (1.14), ésta resulta

dg= _ 1 + _ 1 o Bt (z) — ¥ (2)
p (z.v) + - (T+Td>g (z,v) = v oz (z) + o , (1.49)
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1.4. Multicapas magnéticas.

donde Ty T, son los tiempos de relajacién y de relajacién asociado a la difusion del espin
respectivamente. i*(z) = u* — eV (z) es el potencial electroquimico para cada polariza-
cién de espin. u*, V(z) son el potencial quimico y eléctrico respectivamente. En esta
ecuacion es necesario introducir el concepto de potencial quimico u ya que en las inter-
faces ocurre el fenémeno de acumulacién de espin®[43). En esta dltima ecuacién aparece
un nuevo término en el miembro de la derecha con respecto a (1.39) que da cuenta de la
probabilidad de que los electrones acumulados en las interfaces cambien su polarizacion
y provoquen un cambio en el potencial electroquimico. En la geometria CIP teniamos la
ventaja de tener un campo eléctrico constante en la direccion del transporte. en cambio.
en esta simetria esto no sucede y el campo eléctrico en cada capa dependerad del mate-
rial de la misma. Por lo tanto el potencial electroquimico no es un dato y dependera del
régimen estacionario que alcance la multicapa. Como veremos a continuacion la cantidad
bien definida es la densidad de corriente J.

Las condiciones de contorno estdn dadas, entonces, por la continuidad de la densidad
de corriente J a lo largo de la direccién del transporte. Dentro de cada una de las capas
tenemos dispersién y también consideramos que se cumple la ley de Ohm en cada una de
ellas, por lo tanto podemos escribir la siguiente relacién constitutiva para cada capa

it (z0) — 5= (20 +d) = REJE, (1.50)

donde R* es la resistencia por unidad de drea para cada polarizacién de espin, d cs cl
espesor de la capa y zq es la coordenada de una de las interfaces de la capa. Como hemos
dicho anteriormente en las interfaces también ocurren procesos de dispersion que ticnen
asociados una resistencia macroscépica, por lo tanto expresamos la continuidad de J en
la interfaces de la siguiente forma

BE(zd) — it (z5) = rFJF (1.51)

donde r* es la resistencia efectiva macroscépica de la interfaz que surge de considerar
la dispersidn electronica debida al cambio abrupto del potencial en la interfaz, 75 y 3,
denotan coordenadas infinitesimalmente desplazadas respecto de zy.

Desde un punto de vista fenomenolégico, la corriente polarizada estd dada por el co-
ciente entre la tension aplicada a la multicapa y la resistencia equivalente de la misma. En
el caso mds general podemos plantear que esta resistencia equivalente es la suma en serie
de una resistividad independiente del espin del volumen del metal no magnético, py. de

SLa acumulacién de espin tienc lugar en interfaces metal paramagnético/metal magnético. En ¢l metal
no magnético la densidad de corriente no estd polarizada mientras que en ¢l metal ferro J tiene una po-
larizacion distinta de cero. Esto conduce a que ¢n ¢l régimen transitorio. ¢n las interfaces. se acumule s
carga cxcedente de una dada polarizacion para poder satistacer las condiciones de la capa siguiente. En ¢l
régimen cstacionario esta acumulacion actuard como un nuevo potencial de dispersion que lo expresamos
a través del potencial quimico, u.
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1. Transporte eléctrico y magnetismo en aleaciones metalicas

otras dependientes del espin de las interfaces, r*, y del volumen del metal ferromagnéti-
co, p~. Las resistividades dependientes del espin suelen reescribirse de la siguiente forma
= =2n(1 1.52
F = 'l;( q:’Y) (1.52)
g
P~ =2pr(1FP) (1.53)
donde yy P son los llamados coeficientes de asimetria para la interfaz y para el volumen

respectivamente. Estos dos coeficientes, dentro de este modelo, son caracteristicos de los
metales que componen la multicapa.

(a) (b)

(+)

N

r r 4 T r r r e

) 5| | @] " i 1] e [ | e

LplemEes B e |E| oo
r r r r - ¥ 2 L

(+)
(=)

Figura 1.13: Esquema fenomenolégico del modelo de las dos corrientes en la geometria CPP. (a)
acoplamiento antiferromagnético y (b) acople ferro.

Si tomamos un electrén con espin up, al atravesar la multicapa con sus capas magnéti-
cas acopladas antiferromagnéticamente (configuracion antiparalela, AP), como se mues-
tra en la figura 1.13, el electron alternativamente pasard de ser mayoritario (+) a ser
minoritario (-) y lo mismo sucederd con los electrones down. Entonces, para esta con-
figuracion los dos canales de conduccién “verdn” la misma resistencia cuando recorran
dos celdas unidad. Por lo tanto, podemos calcular la resistencia total como,

Rip =ND2pr(1FB)tr+4r,(1FY) +2pntn +2pr (1 £B)tr +4rp,(1£7)]

(1.54)
= N[4prtr+8r,+ 2pnin],

donde N es la cantidad de bicapas de unidad magnética, fy y tr son los espesores del
metal conductor y el ferromagnético respectivamente. Podemos ver que las resistencia de
ambos canales son independientes de los coeficientes de asimetria, luego tienen la misma
resistencia. La resistencia total, entonces, estara dada por

+ p—
RAP AP

RAI) g =
Rip+Ryp

(1.55)
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o lo que es equivalente
Rap = N[2pfpty +4r, + pnin]. (1.56)

En la configuracidn paralela (P) los electrones con una dada polarizacién seran siem-
pre mayoritarios o minoritarios. La resistencia para cada uno de los canales estd dada
por

RE = N[4pr(1 FB)tr +8r,(1 Fv) + 2pnin).- (1.57)
Sumando en paralelo ambos canales obtenemos la resistencia total para esta configura-
cion, Rp

_[2pr(B=Dtr +4r,(y=1) —patn] [2pF(B+ D)tk +4rp(Y+ 1) + piin]

Rp =
2pFtE +4r, + pNin

. (1.58)

Teniendo las expresiones para las resistencias en ambas configuraciones. estamos en con-
diciones de definir la razén de magnetorresistencia como

MR = e —Rar (1.59)
Rap
. 2

- (2pftr +4r,+ erN)2 '

De la ecuacién anterior se ve que para el efecto de GMR es esencial la diferencia
entre las resistencias de los dos canales (mayoritario y minoritario). También podemos
observar que no importa la relacién entre los distintos pardmetros, la MR siempre es
negativa. Vale notar que estos resultados son viélidos siempre que las capas magnéticas
sean equivalentes (iguales).

El modelo de Valet y Fert no tiene en cuenta efectos de interferencia cudntica entre las
distintas capas, o sea que las resistencias efectivas de cada una de ellas son independientes
y se suman como resistores en serie en la forma cldsica. Los efectos de interferencia son
importantes cuando la longitud de coherencia de fase de los electrones, A., es del orden
de las longitudes caracteristicas del sistema [44]. En los metales y a bajas temperaturas
A ronda los centenares de Angstroms. Segun esto tltimo, si las capas son de espesores
menores a 100 A tendria que verse interferencia cudntica entre las capas y el modelo del
resistor perderia validez. Sin embargo, experimentalmente no sucede ésto y el modelo
sigue valiendo alin para espesores menores a 100 A. Este efecto es atribuido a que la
dispersion debida a la rugosidad en las interfaces y la acumulacién de espin es difusiva y
por lo tanto los electrones de conduccién pierden la memoria de su fase. Esto hace que A,
sea practicamente del orden del espesor de la capa y que, por lo tanto, este modelo siga
siendo vilido.

En el transcurso de la tesis tomamos este modelo para tener una idea intuitiva de
como es la GMR en los distintos sistemas estudiados. Pero, como dijimos en la intro-
ducciodn, focalizamos principalmente en la contribucidn de la estructura de bandas a la
conductividad y este modelo no tiene en cuenta dicha contribucioén.
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1. Transporte eléctrico y magnetismo en aleaciones metalicas

1.4.1.3. GMR inversa

En general, el efecto de GMR tiene lugar cuando al aplicar un campo magnético cx-
terno la resistencia eléctrica disminuye (GMR directa). Pero en algunas multicapas se ha
visto experimentalmente que la resistencia aumenta (GMR inversa). Como vimos en esta
seccion si las capas magnéticas son similares, la dispersion dependiente de espin en capas
sucesivas también lo es. Ante €sto, la unica solucién posible es una magnetorresistencia
directa. Ahora, si las capas son diferentes, de forma tal que algunas de ellas dispersen
mads los electrones up y otras los down, es posible tener como solucién la magnetorre-
sistencia inversa. Se construyeron diversos sistemas donde esto sucedia. J.M. George e!
al. [45] observaron ésto en una superred Fe/Cu, en la cual se crecia una monocapa de
Cr en medio de una capa de Fe cada dos capas de éste. La simple introduccién de esta
monocapa hace que la capa de Fe con Cr disperse mas a los electrones de espin opuesto
que la capa de Fe puro lo que provoca asimetria en las capas magnéticas responsable del
cfecto inverso. En el capitulo 3 estudiamos este sistema con detenimiento, enfociandonos
¢n como la estructura de bandas se modifica con la introduccién de la monocapa de Cr.

También fue posible conseguir este efecto en multicapas del tipo Fe;_,V,/Cu/Co/Cu
[46]. donde el comportamiento respecto a la dispersién de las capas de Fe era invertido
aledndolas con V. Otro sistema interesante donde se encontré GMR inversa es la multica-
pa Co/Ru [47], en el cual todas sus capas magnéticas son Co, pero con distinta rugosidad
en la interfaz. Entonces, aunque la dispersion en el volumen en todas las capas es la mis-
ma. no lo es en las interfaces debido a la rugosidad, y de aqui proviene la GMR inversa.

1.5. Aleaciones granulares

1.5.1. Comportamiento magnético en nanoparticulas
1.5.1.1. Comportamiento monodominio

Cuando las particulas magnéticas son lo suficientemente pequenas, de unos pocos
cientos de angstroms, las respuestas de €stas a una excitacion magnética son diferentes a
las ya conocidas en materiales magnéticos macroscépicos®.

La primera propiedad que se estudié fue la saturaciéon magnética. Kittel et al. [49]
estudiaron esta propiedad en dos muestras con agregados de Ni de diferentes didmetros.
En general. en las particulas ferromagnéticas macroscépicas, las que forman dominios, el
campo magnético necesario para alinear todos los dominios y alcanzar la saturacién tiene
que ser por lo menos igual al campo demagnetizante ya que éste es el responsable de que
s¢ Tormen dichos dominios. Para las particulas mds grandes encontraron que el campo de

“Una explicacion detallada de las propicdades magnéticas de peliculas delgadas y particulas pequeias
se puede encontrar en la referencia (48],
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saturacion era, efectivamente, del orden del campo demagnetizante: sin embargo en las
mds pequeiias el campo necesario era cuatro veces mds chico. Esto estaba significando
que el campo demagnetizante no estaba jugando ningtn rol en la dindmica de orientacion
a lo largo de la direccion del campo aplicado de los espines. Los autores propusieron
que este efecto era debido a que la particula en su totalidad era un dnico dominio, por lo
tanto al aplicarle un campo todos sus espines responden de forma similar. Es mds, si la
anisotropia de las particulas fuese cero, bastaria con un campo magnético infinitesimal
para saturar la magnetizacion de las muestras en la direccion del campo.

Otra de las propiedades estudiadas fue la coercitividad. El campo coercitivo cs ¢l
campo necesario para que un material magnético previamente saturado vuelva a tener
magnetizacién nula. A partir del tamafio en que una particula se vuelve monodominio y
a medida que su didmetro es menor, la coercitividad va disminuyendo. Esto es debido a
que las fluctuaciones térmicas provocan una demagnetizacién espontinea. Para un cierto
didmetro critico la coercitividad se vuelve nula. A partir de este diametro las particulas s¢
denominan superparamagnéticas. Este nombre se debe ya que la curva de histéresis de las
mismas es como la de un paramagneto con un momento de varios érdenes de magnitud.

1.5.1.2. Superparamagnetismo

Consideremos un conjunto de particulas monodominio uniaxiales. cuya densidad de
energia debido a esta anisotropia es

E = Ksin?0. (1.61)

K es la constante de anisotropia, y 6 el dngulo entre el momento magnético de la particula
y el eje preferencial de la misma. Si el volumen de cada particula es V, entonces la encrgia
de barrera, AE, que ésta tiene que superar para revertir su magnetizacion es KV. Si las
particulas son lo suficientemente pequeiias, entonces el producto KV es lo suficientemen-
te chico para que las fluctuaciones térmicas puedan provocar una inversion espontinca de
la magnetizacién de un eje preferencial a otro. Por otro lado, el momento magnético de
cada particula serd uy = M,V, donde M, es la magnetizacién de saturacion del material de
las particulas. Ahora si se aplica un campo magnético, los momentos de cada particula
tenderdn a alinearse con el campo, mientras que la temperatura favorecerd que se desor-
denen. Este comportamiento es el de un paramagneto cldsico, pero con la diferencia que
su momento magnético es miles de veces mds grande.

Si K =0, las particulas no tienen anisotropia, los momentos de cada una de ellas estdn
alineados en cualquier direccién. Entonces la magnetizacion estd dada por

M = nuL(x), (1.62)

donde M es la magnetizacién de la muestra, n es el nimero de particulas por unidad de
volumen, L(x) es la funcién de Langevin y x = uH /KT. El comportamiento superpara-
magnético se puede comprobar viendo que se cumple lo siguiente:
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1. Transporte eléctrico y magnetismo en aleaciones metalicas

= Las curvas de magnetizacion a diferentes temperaturas se superponen cuando M es
graficada en funcién de H/T.

= Laremanencia y coercitividad son cero, por lo tanto no hay histéresis.

Experimentalmente se ve que para particulas superparamagnéticas de cierto tamaiio,
por debajo de una temperatura critica, la energfa térmica no es suficiente para que las
mismas alcancen el equilibrio térmico. En estas circunstancias, aparece histéresis y las
particulas dejan de ser superparamagnéticas. Para estudiar la magnetizacidn, necesita-
mos ver como es alcanzado el equilibrio térmico . Para estudiar ésto supongamos que
disponemos de una muestra saturada magnéticamente compuesta de nanoparticulas. Si
lijamos H = 0 la magnetizacion empieza a decrecer. La tasa de decrecimiento en un dado
tiempo ¢ serd proporcional a la magnetizacion en ese instante y al factor de Boltzmann
¢ KY/KT " ue pesa la probabilidad de que las fluctuaciones térmicas alcancen el valor de
KV necesario para superar la energia de anisotropia. Entonces
M)

_dM(r) = fo M(t) e KVAT = ’ (1.63)
dt T

donde fy es un factor de proporcionalidad llamado factor de frecuencia y, generalmente,
se¢ le asigna un valor de 10% s~!, T es un tiempo de relajacién asociado con este proceso.
Para obtener la magnetizacion remanente s6lo se necesita integrar la ecuacion anterior,
entonces

M(t) = My ', (1.64)

donde

Sc puede apreciar que T depende exponencialmente de V y de T. Debido a la rdpida
variacion de t respecto de V para pequeiios cambios en el didmetro de las particulas,
¢l tiempo de relajacion puede modificarse en varios drdenes de magnitud. Por lo tanto
no es posible definir un tiempo caracteristico para este proceso. Que un sistema se vea
en su estado relajado o no depende del tiempo caracteristico de medicién. En particular,
para las mediciones de magnetizacién se toma un tiempo caracteristico de 100 s. Esto
nos lleva a encontrar un volumen maximo, V,,, para el cual un conjunto de particulas se
comportard de forma superparamagnética. Sabiendo que

10> = 10° e~ KV/AT (1.65)
y que por ende la energia de barrera KV, es 25kT . Encontramos que

25kT
Vp =" (1.66)
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1.5. Aleaciones granulares

Otra forma es analizar cudl es la temperatura maxima a la cual las particulas, para el
misimo tiempo caracteristico de 100 s, no responden al campo como superparamagnélicas.
Al estado en el que esto ocurre se lo suele llamar bloqueado. Con solo invertir la ecuacion

anterior obtenemos dicha temperatura maxima,

KV

Tp

a Tp se la denomina temperatura de bloqueo. En la figura 1.14 mostramos el comporta-
miento de particulas monodominio en funcién de la temperatura, del tamafio y del tiempo

caracteristico de medicion.
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Figura 1.14: Comportamiento de las particulas monodominio en funcién de la temperatura, del

didmetro y del tiempo caracteristico de medicidn.
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1. Transporte eléctrico y magnetismo en aleaciones metalicas

1.5.2. GMR en aleaciones granulares

Desde el punto de vista del estudio de las propiedades de transporte, las aleaciones
granulares. son mds dificiles de estudiar que las multicapas magnéticas. La disposicion
al azar. la distribucion de volumen y sobre todo la variabilidad de las formas de los agre-
gados magnéticos, hacen que se dificulte mucho el cdlculo de estas propiedades. Por lo
tanto es necesario hacer aproximaciones crudas para poder modelar este tipo de sistemas.

El primer modelo de transporte eléctrico para las aleaciones granulares magnéticas
fuc desarrollado por Z. Zhang y P. Levy [11]. Ellos consideraron las dispersion electréni-
ca dependiente del espin en las interfaces de los agregados y en la matriz conductora.
El formalismo es el mismo que el utilizado para multicapas en la geometria CPP, por lo
tanto se considera que los centros dispersores, ya sea interfaces o volumen, aportan una
resistividad efectiva. Escribiendo la conductividad, como en el modelo de Drude,

2
6=-—31 (1.68)

2m, <

la cual es similar a la ecuacién (1.6) pero teniendo en cuenta ambas polarizaciones de
espin. Todos los efectos de dispersién estdn tenidos en cuenta en el tiempo de relajacion.
La estructura electrénica no es tenida en cuenta en (1.68), por lo tanto no se consideran
dentro de este modelo los efectos de los agregados sobre la estructura de bandas del
entorno. Podemos expresar el potencial visto por los electrones de la siguiente forma

Vi(r) = S VS(r = R) + X Y VP (1 + py, 8 i)8(r — RY)

i o ica
(1.69)
+3 3 V(1 + ps 8 #)8(r — RY),

o seo

donde R;. R¥ y RY son las posiciones de las impurezas en la matriz, dentro de los agrega-
dos y en la superficie de los mismos respectivamente. V,-""’, V,-d"” y Vs son los potenciales
independiente del espin en la matriz no magnética, dependientes del espin dentro de las
particulas y en las superficies de las mismas respectivamente. pp, y ps son los cocientes
entre el potencial dependiente del espin y el independiente para los agregados y las in-
terfaces respectivamente. 6* es la matriz de Pauli para la proyeccién s. m y m$ son la
direccion de magnetizacion de cada impureza dentro y en la superficie de los agregados
respectivamente.

Por otro lado, cada dispersion dentro del material tiene un camino libre medio aso-
ciado. ya que cada una de ellas puede tener una escala de interaccién distinta respecto a
las otras. A estos caminos libres medios los podemos definir de la siguiente manera

A = ot /k‘: - , (1.70)
(I/Nj)z:'ej“/ij 1°N(er)
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1.5. Aleaciones granulares

donde j etiqueta la matriz, los agregados y la superficie que son las tres zonas donde
pueden dispersarse los electrones. N; es la cantidad de sitios para cada una de estas zonas.
Esta definicidn estd de acuerdo con la que hemos propuesto con anterioridad. ya que la

suma Yc; |Vl-(j)|2N(€[:) tiene en cuenta la probabilidad de que un electrén en un estado
determinado transicione a cualquier otro estado debido a la interaccion con el potencial
perturbador de la interfaz y de los agregados y debido, también, a la densidad de estados
electrénicos en el nivel de Fermi [11].

Si recordamos la relacién entre A y T dada en la expresion (1.27) y aplicando la regla
de oro de Fermi podemos obtener la siguiente expresién

| .
_ = o 1.71
== 2+, (17D)
donde
| —c¢ c
&0 B )‘-iml * }\vugr

A 2/3 (1.72)

L (36m)'Pe(1 +pi) [ dVa Vo' f(Ve)

}\'.r/a() fdva Vaf(va)

(1+pp)

_2Cp;, J dVo Vo f (Va) mo(Va)

B }"dep fdva Vaf(va) (1.73)
, 2036 Pep, [ dVa Ve f(Va)ma(Ve) N

l_c/a() / dVq Vaf(va)
Para llegar a esta expresién estamos asumiendo que los agregados son esféricos. ¢ es la
concentracién de particulas, f(Vy) es la funcién distribucién de volimenes y mg es la
magnetizacién de las particulas con V. Entonces, la conductividad estd dada por

_netke & (1.74)

B )

meer & — &}
donde podemos ver que la conductividad es minima cuando &; = 0. De la ecuacion (1.73)
vemos que esto sucede cuando los momentos magnéticos de los agregados estan orienta-
dos al azar que es lo que se espera experimentalmente. La magnetorresistencia estd dada
por

&1

i = 2P0

;)
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1. Transporte eléctrico y magnetismo en aleaciones metalicas

Supongamos ahora que todos las particulas magnéticas tienen el mismo volumen,
o sca f(Vo) = 8(Vy — Vi) entonces las ecuaciones (1.72) y (1.73) las podemos escribir
como

l-¢c ¢ 3¢(l1+p2) |
Vo) = +——(l+pp)+ 72— (1.76)
g()( ()) }\'ind )\'(I('/)( p b) }\'.m]) / ao ro
)/
2cpp  6epy |
Vo) = — Vo) = 7V Vi 1.7
al( 0) (A'lll'[) + A’.\‘lll’ r())m( ()) Y( O)m( 0) ( 7)
respectivamente. Para este caso la magnetorresistencia nos queda
2
V .
mr = L) 20 (1.78)

&5(Vo)

De esta dltima expresion vemos que la magnetorresistencia es proporcional al valor de
la magnetizacion al cuadrado. Esta dependencia con la magnetizacién fue obtenida con
anterioridad por J.I. Gittleman et al. [2] pero argumentando que la MR es proporcional
al producto escalar entre los momentos magnéticos de un agregado con sus primeros
veeinos.

En general las curvas experimentales muestran que la GMR tiene un comportamiento
acorde con el mostrado en la ecuacién (1.78) con respecto a la dependencia de ésta con
el tamaiio de los agregados y con la magnetizacidn del sistema. Pero estudios detallados
de la GMR en funcién del tamaiio [8, S0] mostraron que para un cierto didmetro ésta
alcanza un valor maximo, hecho que la teoria expuesta anteriormente no puede explicar,
ya que predice un decrecimiento monétono de la GMR con el tamafio de los agregados.
Trabajos tedricos posteriores, mostraron que la hipétesis de Zhang y Levy fallaba cuando
los agregados eran lo suficientemente pequeiios. Se observé que, dependiendo del tamafio
de los agregados. el comportamiento de la GMR en estos sistemas es una mezcla del
comportamiento de ésta en las geometrias CIP y CPP [51, 52, 53]. La explicacion surge
de que, desde el punto de vista semicldsico, para didmetros suficientemente pequeiios las
Iincas de corriente esquivan a los agregados, por lo tanto las resistividad es menor que la
calculada por Zhang y Levy y los electrones sufren menos la interaccién dependiente del
espin en las interfaces.

En el capitulo 4 usamos este modelo para ajustar las curvas experimentales y estimar
los tamafios de los agregados magnéticos. También veremos que por debajo de cierta
concentracion este modelo falla como explicamos en el parrafo siguiente.
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Capitulo 2

Técnicas de calculo y experimentales

2.1. Calculo de la estructura electronica

En esta seccion explicaremos los distintos métodos utilizados para obtener la estruc-
tura clectronica de los sistemas en estudio, para lo cual comenzaremos planteando el
Hamiltoniano exacto de nuestro problema

2

] zazB( zue l e
—_ 2.1
z”m 2M+2 |R|3 2]": Ra| eri_rj|' @D

donde i. j etiquetan a los electrones del sistema y o, B los nicleos. r; ;) son las coorde-
nadas del i( j)-ésimo electron y Rq(p) las coordenadas del a()-€ésimo nicleo, zq g es €l
nimecro atdomico del oi(3)-ésimo nicleo. Los dos primeros términos del lado derecho de
la Ecuacion (2.1) dan cuenta de las energias cinéticas de electrones y nicleos respecti-
vamente, los tltimos de la interaccidn nicleo-nicleo, nicleo-electron, electrén-electrén
respectivamente. La resolucién de este Hamiltoniano es un problema de muchos cuerpos
que no puede ser abordado exactamente. Los métodos para la resolucién utilizan distintas
aproximaciones para simplificarlo. En esta tesis se utilizaron dos métodos, uno parame-
trizado basado en la aproximacién de enlaces fuertes (tight binding) y otro de primeros
principios basado en la teorfa de la funcional densidad. A continuacién detallaremos las
principales caracteristicas de estos dos métodos

2.1.1. Métodos de primeros principios

2.1.1.1. Teoria de la funcional de la densidad

LLa teoria de la funcional densidad (DFT) estd basada en el teorema de H. Hohenberg
y W. Kohn [54]. Este teorema postula que la energia total de un sistema de electrones
interactuantes inmerso en un potencial externo (que en nuestro caso serd el potencial de
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2.1. Calculo de la estructura electronica

Coulomb en un sélido debido a los nicleos) es una funcional de la densidad electronica
del estado fundamental

E = Elpr.py). 2.2)

cuya expresién es desconocida. Por lo tanto la utilidad de DFT depende del uso de una
funcional que sea buena aproximacién para el estado fundamental y de un esquema dc
cilculo adecuado.

Una forma conveniente de expresar (2.2) es en funcién de la energia total de Har-
tree mds otra funcional desconocida llamada funcional de correlacion e intercambio
E..[p1,p,], la cual suponemos pequefia con respecto al término de Hartree. Entonces
la expresion completa para la energia la escribimos como

Elpt.py] = Ti[p1.py] + Eeilpt: py) + Enlpt. py] + Eiilpr-Py] + Exc[pr-py]- (2.3)

donde T;[p+,p,] es la energia cinética de un gas de electrones no interactuantes, E.;[p:.p ]
es la interacciéon de Coulomb entre los electrones y niicleos, Eji[p+.p;] surge de la inte-
raccién entre nicleos y Ey[p+,p,] es lacomponente de Hartree de la interaccién electrén-
electrén y la definimos como

(r) +py(0)] [p1(F) +pu(F)]

2.4
o (2.4)

»2
Eulprooi =S [aran®

El término de intercambio y correlacién, E,“.[pT,pl], que se usa en esta tesis es ¢l de
la aproximacion de densidad local de espin (LSDA) propuesta originalmente por Slater
[55]. En esta aproximacién podemos escribir

Ei[p1.p)] = / dr’ [pr(r') +p ()] &xc [p1(r)) + py(r)]. (2.5)

aqui la funcion €,.(p4,p) es aproximada por una funcién local de la densidad que repro-
duce la energia de un gas uniforme de electrones en cada sitio r'.

W. Kohn y L.J. Sham [56] propusieron un esquema de cdlculo que permite implc-
mentar en forma concreta la teoria. La idea principal subyacente es escribir la densidad
electrénica total como la suma de densidades de particulas independientes. Entonces. ta
expresion correcta para la densidad estd dada por la solucion autoconsistente de un sis-
tema de ecuaciones de particulas independientes que tienen la forma de la ecuacion de
Schrédinger para un electrén. Estas ecuaciones son conocidas como las ecuactones de
Kohn-Sham (KS) y se expresan de la siguiente forma

[T + Vei(r) + Vi (r) + Vi 6(T)] 9io(r) = €i9io(r). (2.6)
Estas ecuaciones se relacionan con la densidad a través de

p(r) = Y, Ojs(r)@is(r), (2.7)

orb.
ocup.
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2. Técnicas de calculo y experimentales

donde el ultimo orbital ocupado esta dado por el nimero de electrones del sistema. En
la ccuacion (2.6) @is(r) son los orbitales de particula independiente, conocidos como
orbitales de Kohn-Sham, T es el operador energia cinética, V,; es el potencial de Cou-
lomb generado por los nicleos, Vy es el potencial de Hartree y V. 5 es el potencial de
correlacidn e intercambio. Vy y V,. ¢ estdn definidos en funcién de p como

Vu=e [ ar PO - OEuclpropu]

| T o) (2.8)

El problema de resolver la ecuacién de Schrédinger de muchos cuerpos pasa a seren DFT
equivalente a encontrar en forma autoconsistente la solucién de una serie de ecuaciones
de particulas independientes. Si tenemos en cuenta que nosotros utilizaremos este método
para resolver la estructura electrénica de sistemas periddicos, también podemos utilizar
todas las simplificaciones que provee el teorema de Bloch. La base de funciones que se
utiliza para resolver las ecuaciones de Kohn-Sham define el método de cdiculo. Una de
las bases mds utilizadas es la de ondas planas. Esto es asi porque éstas son ideales para
describir a los electrones casi-libres. Los electrones de valencia, que son los electrones
cuya cnergia estd cerca del nivel de Fermi y que estan mas alejados de los nicleos, estaran
bien representados por combinaciones lineales de estas ondas planas. Sin embargo, los
dtomos también estin compuestos por los electrones internos, que estian cerca de los
nticleos y que interactian muy fuertemente con ellos a través de la fuerza de Coulomb.
Pero estos electrones no participan de las propiedades fisica y quimicas relacionadas con
¢l nivel de Fermi.

Las funciones de onda de los electrones internos tienen muchas oscilaciones, por lo
tanto para expandir estas funciones en ondas planas se necesita una base muy grande
y desde el punto de vista del cilculo, demandaria mucho tiempo computacional. Para
solucionar ésto se utilizan predominantemente dos métodos: el de pseudopotenciales y
¢l de ondas planas aumentadas'. En el método de pseudopotenciales se reemplaza el
potencial fuerte atractivo cerca del niicleo por un pseudopotencial de tal forma que a partir
de una distancia dada del nicleo coincida con el potencial real. Este pseudopotencial
estd diseiado para que las funciones de onda cerca del nicleo varien de forma suave y
puedan ser expandidas con un nimero pequefio de ondas planas. El método de ondas
planas aumentadas es el que usamos en esta tesis y lo explicamos con mds detalle a
continuacion.

2.1.1.2. Método de ondas planas aumentadas

Una forma de simplificar la estructura electronica de un sélido es separarlo en dos
zonas [57]. Una zona esférica, usualmente llamada muffin tin, que rodeard a cada uno de
los atomos hasta una cierta distancia del nicleo, y otra zona intersticial como se indica

'Una revision completa de estos métodos se pucde encontrar en fa referencia [31).
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2.1. Calculo de la estructura electronica

en la figura 2.1. En el muffin tin se supone que las funciones de onda se comportan como
soluciones atdbmicas, mientras que en la zona intersticial, como el potencial es mucho mis
suave, es conveniente utilizar una base de ondas planas. Entonces la base de las funciones
de ondas que describiran el sélido sera

L5 . i(GHK)r e
7 2.6 CGE r € Intersticio
ZImA/m“/(r)Y/m(r) re M’(/ﬁ” tin

o(r) = (2.9)

donde € es el volumen de la celda, Y, son los arménicos esféricos y u; son las soluciones
de la siguiente ecuacién diferencial

¢  I(l+1)

—ﬁ"}' i +V(r)—E ru/(r) =0, (2.10)

cG Y Ay son coeficientes de la expansion, G denota un vector de la red reciprocay E es la
energia del estado considerado. Los A;,, se eligen de tal forma de unir las dos soluciones
de @(r) en el borde de la esfera. Este es el método denominado APW (Augmented Planes
Waves) y tiene la desventaja de que las funciones de onda dentro de la esfera son solucion
de la ecuacioén de Schrodinger s6lo para la energia E del estado considerado y encontrar
las soluciones, o sea resolver las ecuaciones no lineales en E, es computacionalmente
muy costoso.

Instersticio
Ondas planas

Muffin tin

Armonicos esféricos

Figura 2.1: Zonas en la que se divide el sélido para utilizar los métodos de ondas planas aumen-
tadas.

El método LAPW (Linearized Augmented Plane Waves), que es una derivacion del
APW, tiene como funciones base dentro de la esfera a una combinacion lineal de funcio-
nes radiales y sus derivadas con respecto a la energia. En la zona intersticial la base es la
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misma que en el método APW, o sea ondas planas. En este caso las funciones de onda se
cxpresan de la siguientc manera

r € Intersticio

)] Yin(r) r € Muffin tin

\/_Z(r('('e ('+k)

(P(l‘) = diy(r.e

2.1D)
ZIm [A[,,,Ll/(l', e) + Blm

dr

donde uy, en este caso, depende de un pardmetro € que se relaciona con el parimetro £
del método APW de la siguiente manera

du;( )

w(r.e) = u(r)+ (e—E) +0[(e-E)?. (2.12)
Este nuevo pardmetro € permite linealizar la ecuacion de u; y encontrar la solucién es mu-
cho mds ficil computacionalmente. Finalmente, se debe resolver un sistema de ecuacio-
nes lineales en E en forma autoconsistente. Normalmente se denomina LAPW al método
que utiliza solamente las componentes esféricas del potencial y FP-LAPW (FP significa
Full Potential) al método que utiliza también las no-esféricas.

El cddigo utilizado en parte de esta tesis es el WIEN97 [58] que es una implemen-
tacion del método arriba presentado. En el apéndice B mostramos las principales carac-
teristicas de este codigo.

2.1.2. Método de Enlaces Fuertes

En este apartado veremos qué simplificaciones podemos hacerle al Hamiltoniano da-
do en la ecuacién (2.1) para poder resolverlo en la aproximacién de enlaces fuertes.

Nosotros calculamos la estructura electronica a temperatura cero, por lo tanto los
nucleos estdn fijos en su posicidn de equilibrio. Podemos despreciar la energia cinética
de estos dltimos. El término de repulsién coulombiana entre nicleos es en este caso una
constante y no lo tenemos en cuenta. El Hamiltoniano se reduce a

Pe
H= z‘2m z“2M 2|r——Ra| 2|r,

H se puede simplificar ain mds si se tiene en cuenta que las capas interiores del
dtomo estin fuertemente ligadas al nicleo y que estin llenas. Las funciones de onda
de estos electrones pricticamente no difieren de las correspondientes al atomo aislado
y ticnen un efecto despreciable en las propiedades electrénicas y magnéticas que estin
determinadas por los electrones de las capas externas como mencionamos anteriormente.
Teniendo en cuenta ésto se llega a

ZI—’+ZV,(r, Ry) + = zl

(2.13)
_l-jl

(2.14)
_"J|
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2.1. Calculo de la estructura electronica

donde los subindices i, j se refieren unicamente a los electrones de las capas externas.
Ilamados electrones de valencia y Vy(r;-Ry) es el potencial efectivo que siente el i-ésimo
electrén debido al carozo positivo situado en la posicién Ry e incluye el apantallamiento
de los nicleos por las capas electrénicas internas. El tercer término corresponde a la
interaccién electrén-electrén de valencia.

Los metales de transicién se caracterizan por tener la banda de cardcter d semillena y
una ocupacién del orden de 1,4 electrones por dtomo en la banda sp. La interaccion entre
orbitales s y p de dtomos vecinos (que son bastante mds extendidos que los d) mantiene
a los dtomos lo suficientemente apartados como para que el solapamiento de los clectro-
nes d sea pequeiio. Por lo tanto, la banda d es angosta y estos electrones. que son {os
responsables de casi todas las propiedades de los metales de transicion, conservan algu-
nas caracteristicas atémicas. Esto permite simplificar atin mds el problema: explotando
la localizacidn de las funciones de onda se pueden despreciar las interacciones entre los
clectrones y de ellos con los nicleos situados a una distancia mayor que algun valor Ry
y utilizar como base a funciones de onda atémicas para resolver el problema. Debido al
apantallamiento en los slidos de metales de transicion, la interaccion electrén-electron se
puede considerar en campo medio y el problema se transforma en uno de un electron. Es-
tas dos aproximaciones constituyen el modelo conocido como método de enlaces fuertes
(tight binding). El efecto del magnetismo puede obtenerse en esta aproximacion agregan-
do al Hamiltoniano modelo de un electrén un término, con un pardmetro de intercambio
Jiuv (i es el indice del sitio y u,v de los orbitales). En este trabajo solo Jigq es distinto
de cero. Para dar cuenta de transferencias de carga entre dtomos y entre orbitales de un
mismo dtomo se agregan términos tipo de Hubbard con pardmetros Uj,y. Ambos tipos dc¢
pardmetros Uy y Ji,v pueden pensarse como integrales atémicas de un centro (pero de
dos electrones) renormalizadas en el sélido por el apantallamiento debido a los electrones
del sistema.

Teniendo en cuenta todas las aproximaciones expuestas y pasando al espacio recipro-
co, nos queda para cada vector k del mismo un sistema de ecuaciones a resolver de la
forma

z Z elk'R’ip,i’;/ + {2 (Uipvniv - o‘%miv) - an(k)} Bii’By// C:(;llo(k) =0.
it/ LR/|R|<Ro v

(2.15)
donde f;,, 1, es la probabilidad de salto entre sitios i e i’ y orbitales u y u' ES es el a-ésimo
autovalor con espin ¢ (+1:up y -1:down); m;, es el momento magnético en unidades de g,
Cf;!,o son los coeficientes del a-ésimo autovector de espin 6. Los elementos diagonales del
Hamiltoniano que llamaremos €;,6, corresponden a las energias de sitio de los distintos
orbitales y estdn dados por

j.
Siyd = tipi/.l + Z Uipvniv — O'%N"liv. (2.16)
\Y
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2. Técnicas de calculo y experimentales

Si tomamos como energias de sitio de referencia egl a las energias g;,5 correspondientes
amng = nf-;, y mj, = 0, donde nf-L son las ocupaciones electrénicas del material puro,

podemos expresar las energias de sitio como

J:
Ei;lcs = 8210' + ZUi;NAniV — O——Mjy, (217)
v
AN = Niv — M- (2.18)

Para un dado barrido en k, este sistema de ecuaciones se resuelve iterativamente en forma
autoconsistente. En nuestro caso t;,, s, Uyw ¥ Jigm SON pardmetros ajustados a las bandas
de volumen. En el apéndice C describimos como se determinan los pardmetros y cudles
son los utilizados en esta tesis.

2.2. Calculo de la contribucion de la estructura de ban-
das a la conductividad

Los elementos del tensor conductividad que debemos calcular vienen dados por la
expresion (1.25):

o)
_e"

g 1
Gij = 4_1:7// dSr 1(k) vi(k) Vj(k)l—v‘a- (2.19)

En particular necesitamos tener un método numérico eficiente para evaluar la integral
sobre la superficie de Fermi. En esta tesis utilizamos dos métodos para hacer esto: el
método de la dreas orientadas y el de los tetraedros. El primero tiene la ventaja de que
solamente necesitamos calcular la proyeccion de la superficie de Fermi en el plano per-
pendicular al transporte pero, por otro lado, se necesita un barrido en el espacio k mis
denso para alcanzar la convergencia que con el método de los tetraedros. El método de
los tetraedros utiliza una interpolacién lineal, 1o que reduce la cantidad de puntos k en el
barrido necesario para encontrar la superficie de Fermi.
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2.2. Calculo de la contribucion de la estructura de bandas a la conductividad

2.2.1.

Recordemos la expresion (1.26):

Meétodo de las areas orientadas

—(.’2

%i = I

o |

; (K (K) —— _
| / / s 1000 wi(k)vi(k) g (2.20)
Ayudados por la figura 2.2 podemos ver que dSp Vqﬁ[ es la
proyeccion de la superficie de Fermi en la direccion i (donde i
es z para el ejemplo de la figura). |Vie| es el médulo del vector
velocidad que es perpendicular a la superficie de Fermi. Enton-
ces podemos reescribir (2.20) de la siguiente forma

=g P
Gii = WT// dSr,i (k) vi(k), @21

donde Sr; es la proyeccién de la superficie de Fermi perpen-
dicular a la direccién i. Por lo tanto observamos que la com-
ponente ii de la contribucién de la banda a la conductividad
consiste simplemente en integrar la proyeccién de la velocidad

plan® angent®
a5

Figura 2.2: Superficie de
Fermi y el plano tangente
en un punto a dicha super-
ficie. El vector normal al
plano es la velocidad se-
micldsica.

semicldsica perpendicular a la direccién i de la superficie de Fermi. Esto simplifica mu-
cho los cdlculos ya que la integral puede hacerse para cada una de las direcciones de
forma independiente. En el apéndice D mostramos explicitamente el método numérico.

2.2.2. Meétodo de los tetraedros

El método de los tetraedros [59] permite integrar funciones
sobre la primera zona de Brillouin, sumando dichas funciones
sobre superficies de energia constante. En particular, nosotros
lo usamos para integrar (sumar) la ecuacion (1.26) sobre la su-
perficie de Fermi, Sr.

En este método la primera zona de Brillouin es dividida en
tetraedros del mismo volumen cuyos vértices son puntos k del
grillado seleccionado con el criterio que es indicado en [59].
De todos los tetraedros formados en la primera zona, S in-
tersecta a algunos de ellos. De estos tltimos, alguno(s) de sus
vértices tendrdn una energia mayor que €7 y otro(s) una menor.
Entonces en las aristas (que son las rectas que unen a los vérti-
ces), existe algin punto con la energia de Fermi. Para estimar
este punto se hace una interpolacion lineal entre los valores de
energia de los vértices y la de Fermi. Estos puntos determinan
un plano dentro de cada tetraedro (ver figura (2.3)) que, en esta
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Figura 2.3: Dibujo es-
quemdtico de un tetrae-
dro. Los planos muestran
las tres formas posibles
como la superficie de Fer-
mi puede ser interpolada
dentro de uno de ellos.




2. Técnicas de calculo y experimentales

aproximacion a primer orden, es Sy-. Una vez determinada la superficie de Fermi, también

s¢ obtiene simultineamente el vector gradiente V,€|¢, , que serd normal a la superficie, y
. P |

que es la velocidad semicldsica“.

2.2.3. Convergencia de los métodos

Como es de suponer, la convergencia de cualquiera de los dos métodos estudiados
depende de la densidad del barrido en el espacio reciproco.

En particular, en el método de las dreas orientadas tenemos que asegurarnos que el
mallado sea lo suficientemente denso como para no omitir posibles cruces del nivel de
Fermi. Por ejemplo, es posible que para dos puntos consecutivos la energia de ambos sea
menor que la de Fermi, pero sin embargo ambos pertenecen a la misma banda que pudo
haber cruzado ¢l nivel de Fermi en un punto intermedio, no incluido en el barrido. La
densidad nccesaria para evitar este error numérico depende de qué tipo de banda cruce el
nivel de Fermi.

En la figura 2.4 graficamos el error relativo,
respecto al valor convergido, de la contribucién Puntos k
de las bandas a Ia conductividad en funcién del o 20t a0’ oo’ el bo
nimero de puntos k del barrido para Cu y Fe o
¢n volumen. Podemos ver que mientras para Cu
la convergencia, con un error menor al | %, se .l
alcanza con 15000 puntos k, el Fe recién la al-
canza con 43000 puntos k. Esto se debe a que .3}
¢l nivel de Fermi del Cu es cruzado por estados
con simetria mayormente s y que tienen forma . . X s . .
parabdlica. En cambio, el nivel de Fermi del Fe,
para ambas polarizaciones de espin, es cruzado Figura 2.4: Error relativo, respecto al va-
por bandas electrénicas con simetria ¢ ya que lor convergido, de la contribucién de las
los estados 3d no estdn completamente llenos en  bandas a la conductividad en funcién del
ambas proyecciones de espin. Las bandas con nimero de puntos k del barrido.
esta dlima simetria son muy “rugosas”, o sea
que cruzan el nivel de Fermi repetidas veces como se puede observar en el grifico 1.4
para las bandas down del Co. Por lo tanto el cdlculo de conductividad a partir de bandas
con estados d en el nivel de Fermi son mds propensos a presentar errores numéricos como
los mencionados en el pdrrafo anterior.

=Una descripeion mds detallada del método se encuentra en el apéndice D.
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2.3. Medicion del transporte eléctrico

2.3. Medicion del transporte eléctrico

Para el estudio experimental de las propiedades de
transporte de las diferentes peliculas delgadas estudia- //@'
das se realizaron mediciones de resistencia en funcion A
de campo magnético a temperatura ambiente y a 4,2 K. I \
Las medidas se realizaron con la técnica usual de medi-
cién a cuatro puntas (figura 2.5) con corriente continua. . B r
Se utilizaron dos equipos para realizar las mediciones en /
distintos rangos de campo magnético. Uno de ellos es un ‘_>,/
electroiman que permite realizar las medidas de magne-
totransporte hasta un campo aplicado de 1,4 T. La ali-
mentacion de los imanes permite fijar la magnitud del
campo y la velocidad de variacion del mismo, lo que per- 41040 de las cuatro puntas.
mite hacer barridos de campo magnético. El campo €s  por 1os contactos externos in-
medido por una punta hall y se utiliza un controlador de  yectamos corriente a la muestra.
temperatura con una resistencia de carbon-glass para la  mientras que por los contactos
medicién de la temperatura. El otro equipo permite apli- internos medimos la caida de po-
car campos de hasta 9 T que es producido por un imdn tencial en la misma.
superconductor. En este caso, la intensidad del campo se
midi6 directamente a través de la fuente calibrada del equipo. El controlador de tempera-
tura consiste basicamente de una resistencia cernox.

Figura 2.5: Esquema de la dis-
posicion de los contactos ¢n ¢l

2.4. Medicion de la magnetizacion

2.4.1. Medicion directa

Una de las formas de medir la magnetizacién de las muestras fue a través de un mag-
netdmetro SQUID. Su nombre significa superconducting quantum interference device o
dispositivo superconductor de interferencia cudntica. El sensor de magnetizacion consta
de un anillo superconductor con una juntura Josephson que permite medir la variacion
de flujo magnético dentro del mismo con mucha precisién. La variacion del flujo se ob-
tiene moviendo la muestra ubicada en el centro del anillo, en la direccién perpendicular
al plano de éste. El campo magnético, generado por un imdn superconductor. es aplicado
en general en direccion paralela a la superficie de la muestra, en un rango de £5 T y para
temperaturas de entre 5 y 300 K. Se realizaron mediciones de magnetizacion en funcion
de la temperatura y magnetizacién en funcién del campo magnético.
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2. Técnicas de calculo y experimentales

2.4.2. Medicion a través de resonancia ferromagnética

Para medir la respuesta magnética también se utilizé la técnica de resonancia ferro-
magnética. Esta técnica no es una medida directa de la magnetizacién como lo es la
descripta anteriormente, sino que su valor se infiere de la dindmica de ella. El campo
magnético externo constante es generado por un electroiman hasta una intensidad de 1.4
T. mientras que para el campo variable en el tiempo se utilizan microondas de 9 y 33
GHez.

2.4.2.1. Fenomenologia

Un material ferromagnético sometido a un campo de mi-
croondas, h. de cierta frecuencia, v, sumado a un campo by

magnético estitico, Hy. perpendiculares entre si, estard en reso- ™
nancia de sus momentos magnéticos bajo ciertas condiciones. ]t
Este fendmeno se puede estudiar a través de la ecuacion de la
dindmica de la magnetizacion M: M
d—M = ‘YM X H‘,f/, (2.22)
di Figura 2.6: Esquema del
donde movimiento de precesion
H,/r = Ho+ he?™. de M en FMR.

El campo efectivo, H,ss, también puede incluir campos cristalinos y demagnetizantes®.
Y= 5. es el factor giromagnético y g el factor de Landé. En general, hallar la frecuencia
de resonancia consiste de dos pasos: el primero es encontrar la direccion de equilibrio de
los momentos magnéticos que depende del campo efectivo, H,s, en la muestra. Luego
hay que resolver la ecuacién diferencial (2.22) para encontrar la frecuencia de resonancia
.que depende tanto de la orientacién de equilibrio como de H,rr. Como podemos ver de
la ccuacion (2.22) la variacién de M con respecto al tiempo depende de la componente
perpendicular de H,zs con respecto a ella. Por lo tanto, generalmente, el movimiento
resultante es de precesion como mostramos esquemdticamente en la figura 2.6.

*Una breve descripeion de estos dos efectos la encontramos en el apéndice E.
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2.4. Medicion de la magnetizacién

2.4.2.2. Geometrias de medicion

Existen dos geometrias de medicién de uso mds frecuente en las peliculas delgadas.
Una de ellas es la llamada de medicién en el plano (in-plane), que consiste en que ¢l
campo magnético externo esté en el plano del film, o sea ©y = 90° segun la figura 2.7.
Luego se realiza un barrido para 0° < ®y < 360° en busca de posibles anisotropias
dentro del plano.

Por otro lado esta la geometria fuera del plano (our-of-plane), que consiste en estudiar
los campos de resonancia para direcciones de Hy no coplanares con el film. Usualmente
se hacen barridos partiendo de ®y = 0° hasta Oy = 90°.

Figura 2.7: Convencién de ejes y dngulos respecto al plano de la pelicula delgada.
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Capitulo 3

Magnetorresistencia gigante en
superredes Cu/Fe.

3.1. Introduccion

Como hemos mencionado en la seccién 1.4.1.3, los sistemas en multicapas pueden
presentar GMR inversa (IGMR). En 1994 se observo por primera vez este efecto cuando
J. M. George ¢t al. [45] midieron la IGMR de multicapas Fe/Cu a las cuales se les crecia
una monocapa de Cr cada dos capas de Fe. El comportamiento inverso se observa en
este sistema para campos aplicados de hasta 0,2 T, mientras que para campos mayores
presenta un comportamiento directo como muestra la figura 3.1. En particular la GMR
inversa es méaxima cuando el espesor de la capa de Cu es de 14 A, que es el ancho
necesario para que las capas de Fe se acoplen de forma antiferro, como se espera para una
multicapa (MML) Fe/Cu. Por otro lado, a través de un célculo hecho por D.J. Singh [60],
se sabe que una capa muy delgada de Cr sobre Fe o dentro de éste, se acoplara fuertemente
de forma antiferromagnética. Cuando se aplica el campo externo, la primera capa que
responde a este campo es la de Fe sin Cr, ya que su campo coercitivo es mucho menor.
Esta primera alincacién de capas de Fe produce la GMR inversa. Con la aplicacién de
campos mayores. comienza a alinearse el Cr con respecto al hierro circundante, dando
lugar a GMR directa con un comportamiento parecido al de una superred Fe/Cr.

Desde un punto de vista fenomenoldgico se atribuyé este efecto a que el Cr induce
a la capa de Fe que lo contiene a cambiar su comportamiento respecto a la dispersion
dependiente del espin, y como vimos en la seccidn 1.4.1.3 ésta es una condicidn necesaria
para poder tener GMR inversa ya que ambas capas magnéticas dejan de ser similares. .
Mertig et al. [13] hicieron un estudio tedrico teniendo en cuenta la estructura de bandas
del sistema pero incluyendo al Cr en los cdlculos tan solo como simples impurezas dentro
de la capa de Fe. De esta forma, pudieron explicar la parte de la curva experimental en {a
cual la GMR es inversa, sin embargo no dieron cuenta del comportamiento a altos campos
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3.1. Introduccion
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Figura 3.1: Magnetorresistencia en funcion del campo magnético aplicado para ¢l sistema Fe(135
A)Cu(16 A)Fe(12 A)/Cr4 A)/Fe(]2 A). La figura incluida muestra la MR para una multicapa
Fe(12 A)/Cr(6 A). En este grifico la MR estd definida como %ﬁi’—) y H estd en unidades de
01T

para los cuales la GMR se vuelve directa. Supusieron que debido a la poca cantidad de Cr
depositado, éste se iba a distribuir como impurezas diluidas dentro dc a capa de Fe pero.
hasta el momento, no se ha hecho ningin estudio para determinar si ésto es realmente
asi. Cabe la posibilidad de que el Cr forme una incipiente capa continua en cuyo caso
hay que considerar el efecto del Cr sobre {a estructura de bandas del sistema. Por lo tanto
en este capitulo focalizamos el estudio en las siguientes cuestiones: (a) la importancia
relativa entre efectos intrinsecos (bandas electronicas) y extrinsecos (impurczas) cn la
GMR inversa observada en las MMLs Cu/Fe con Cr, (b) la dependencia de ta GMR
con la cantidad de interfaces Fe/Cr y/o la rugosidad de las mismas. (c) ta posibilidad de¢
coexistencia de GMR inversa en una geomeltria y directa en la otra gcometria. Para llevar
a cabo este estudio consideramos una MML Cu/Fe en la cual una o mds capas de Cr
estan intercaladas cada dos capas de Fe. Como el Fe y el Cr ticnen aproximadamente cl
mismo volumen atdmico, esperamos que el Cr se interdifunda parcialmente. Pero esto
dependera del método y de las condiciones de crecimiento, que pueden influir de forma
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3. Magnetorresistencia gigante en superredes Cu/Fe.

Cr
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———

——————

B Cu
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(AP) (P) (FSM)

Figura 3.2: Esquemas de las diferentes situaciones estudiadas. Con (AP) denotamos la configura-
cion donde las capas de Fe subsecuentes estan acopladas antiferromagnéticamente, (P) significa
de forma ferromagnética y por (FSM) entendemos las situaciones donde, a través de calculos de
momento magnético fijado, el Cr se acopla ferro con respecto al Fe que lo circunda.

determinante en el grado de interdifusion. Si la interdifusion no es completa, se forma
una capa de Cr no aliada con el Fe y, desde el punto de vista electrénico tenemos que
considerar que estas capas de Cr forman bandas electrénicas y que, por otro lado, los
atomos de Cr aislados sean impurezas.

Proponemos comparar como cambia la conductividad en este tipo de multicapas para
situaciones en las cuales las capas de Fe estdan acopladas de forma antiferro y ferro entre
si, y también cuando la capa de Cr esta alineada ferromagnéticamente con el Fe circun-
dante. En la figura 3.2 mostramos los esquemas de las diferentes situaciones magnéticas
estudiadas.

Los cdlculos de transporte los realizamos dentro del marco semiclasico de la ecuacion
de Boltzmann de tal manera que las contribuciones de las bandas son tomadas en cuen-
ta explicitamente a través de las velocidades semiclasicas. Las correcciones de vértice
(dispersion con angulo cercano a 180°) son despreciadas. En CIP estas correcciones son
menos importantes que en CPP, pero las tendencias en los resultados no se ven influidas
por esta simplificacion. Los tiempos de relajacién se consideran dependientes del espin,
a través de una parametrizacion adecuada. Solamente consideramos dispersion eldstica,
la cual conserva la proyeccion del espin en las interfaces y en el volumen.
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3.2. Meétodo de calculo

Para obtener la estructura de bandas utilizamos el cédigo WIEN97 mencionado en
la seccién 2.1.1.2 con un potencial de intercambio y correlaciéon dado por Perdew y
Wang[61] para la aproximacion de densidad local de espin (LSDA).

Como fue mencionado en la introduccidn, las conductividades son calculadas utili-
zando la ecuacidén semicldsica de Boltzmann en la aproximacion de tiempo de relajacion
sin considerar las interacciones que pueden cambiar la polarizacion de espin (spin-flip)
tales como la de espin-6rbita o la colision con magnones. Por lo tanto usamos la ccua-
cién (1.26) para obtener el tensor de conductividad, pero teniendo en cuenta que tencmos
transporte polarizado en espin y que la superficie de Fermi estd formada por estados co-
rrespondientes a diferentes bandas electrénicas. La ecuacién (1.26) la reescribimos de la
siguiente manera:

2
s —¢ E: s s 2 I
i = 4 ‘-VT / dSe [vi" (k)] Vel B0

donde s da cuenta de la polarizacién de espin, v es el indice de banda. El tiempo dc
relajacion, ¥ independiente de k, es un pardmetro que depende del espin.

Suponemos que t* viene dado por la interaccion de los electrones de conduccion con
las impurezas del sistema. En este esquema el tinico rol de la estructura de bandas es dar
cuenta de la velocidad semicldsica de los electrones para los diferentes valores de k. Por
lo tanto el tiempo de relajacién esta dado por las impurezas de los materiales que cons-
tituyen la superred y suponemos que se interdifunden principalmente en las interfaces.
Las impurezas de tipo Cu estin en la interfaz Cu/Fe y las de tipo Cr en la de Cr/Fe. Con
respecto a las impurezas magnéticas en Cu, la referencia [62] nos muestra que las mismas
aportan de forma despreciable a la densidad de estados en el nivel de Fermi y por lo tanto
la GMR no se ve afectada por éstas.

Como estamos suponiendo que la concentracion de impurezas es lo suficientemente
chica como para que la ecuacién de Boltzmann tenga validez, podemos aplicar la regla
de Matthiessen y sumar las contribuciones de cada uno de los tipos de impurezas para
estimar el tiempo de relajacién. Estamos interesados en la evolucién de la GMR en fun-
cion de la concentracion relativa de ambos tipos de impurezas y no en el vator absoluto
de la conductividad, por lo tanto, consideramos que para cada una de las multicapas. cl
nimero total de dispersores por celda unidad es fijo e igual a una dada constante K.0 sca

ccrNewre + ccuNewre = K cous cor < 1 (3.2)
donde Ny, es el nimero de interfaces por celda unidad (A=Cr o Cu) y ¢ es la concen-
tracion atémica del dtomo de tipo A correspondiente.

Como dijimos anteriormente en el limite de bajas concentraciones. los eventos de
dispersion de los distintos centros se pueden tomar como independientes y por lo tanto
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3. Magnetorresistencia gigante en superredes Cu/Fe.

podemos escribir a T* siguiendo la regla de Matthiessen. El valor de t* viene dado por un
promedio pesado de Ty ke Y Ter/re Y utilizamos las concentraciones relativas como fac-
tores de peso. Para la configuracién magnética en la cual las capas de Fe estdn alineadas,
la expresion para T° se escribe, finalmente, de la siguiente manera

1 K(l-x X
_=_( xCl'+ xCr ), (33)

A3 \) \)
TN\ Toure  Teore
donde
fop = NCr/Fc CCr
=
NcurFe ccu + Newre cor
y

N = Ncyre + Ncure-

Ter es la concentracion relativa de centros dispersores de Cr. Ty /g, es el tiempo de rela-
jacion del Fe en presencia de impurezas de Cr o Cu. En el célculo de la GMR el factor
K /N se cancela.

En la configuracién antiparalela de capas sucesivas de Fe la expresion correspondiente
para T* es mezcla de los tiempos de relajacion de los canales mayoritarios y minoritarios
de capas contiguas en volumen. Siguiendo la referencia [13], para la determinacion de
7% en esta configuracion asumimos que la densidad local de estados en el nivel de Fer-
mi de las capas magnéticas tiene el mismo valor para ambas polarizaciones. Entonces

cscribimos,

l‘_zf(’_‘.xcw ff’), (3.4)
T N TCu/Fe TerFe

donde —s indica la polarizacion de espin contraria a s.

En nuestros cilculos, los valores de T:\/Fc que aparecen en la expresiones (3.3) y (3.4)
son parametros que obtenemos de combinar resultados que aparecen en la literatura con
resultados de cdlculos propios. Por un lado, suele considerarse como un dato importante
la {lamada asimetria de espin,

Barre = TTA/Fe/TlA/Fc’ (3.5)

ésta nos da idea de la polarizacién relativa debida a la dispersion dependiente del espin.
Por otro lado, podemos definir la siguiente expresion para la conductividad del Fe en
volumen en presencia de impurezas
&l T

Ga/Fe = Ta/reOFe T Ta/FeOFe (3.6)
donde &, producto de nuestro cilculo, es la contribucion de las bandas electrénicas a la
conductividad del Fe en volumen para cada canal de espin s, dividida por su correspon-
diente tiempo de relajacion. La expresion (3.6) es simplemente un promedio pesado de

51



3.2. Método de calculo

las conductividades de ambos canales de espin, los pesos son los tiempos de relajacion
para cada canal debido a las impurezas. Los valores de Ba g, y los de G5 g, Son toma-
dos de la referencia [63]. De las ecuaciones (3.5) y (3.6) podemos obtener los valores de
r;;‘/Fc, a los cuales mostramos en la tabla 3.1.

Cr Cu
O /Fe 0.12 0.53
O /Fe 0.70 0.065
Ba/Fe 0.11 3.68
T e 1.05 4.84
Th /Fe 9.75 1.31

Tabla 3.1: o), JFe €8 la inversa de la resistividad residual del Fe en volumen en presencia de las
impurezas consideradas en este capitulo al 1 %; los valores son tomados de la referencia [63]
y son dados en (uQ cm)™'. Ba JFe €5 el coeficiente de asimetria de espin del Fe dopado con las
impurezas consideradas; los valores son tomados de la referencia [13]. T, /Fe SON los tiempos de
relajacién para ambas polarizaciones de espin obtenidos de la ecuacién (3.6) y estin dados en
unidades arbitrarias.

La situacion experimental de saturacién en el cual las magnetizaciones del Fe y Cr
estdn alineadas es una solucidn del problema en presencia de campo magnético aplica-
do. Un artilugio de cdlculo para simular la saturacién magnética, es hacer un cilculo
imponiendo condiciones de vinculo, especificamente tomamos como vinculo el momen-
to magnético total de la celda unidad. Esto significa que al hacer la autoconsistencia la
magnetizacion de la celda siempre se mantiene fija en el valor deseado. De esta forma
podemos simular el campo aplicado ya que vamos buscando soluciones para momentos
magnéticos crecientes.

Definimos a la razé6n de GMR como

_ O'i,'(AP) _

MR =
G 0',','(P)

1 — 1 <GMR < +e0 3.7)

donde P(AP) significa configuracién paralela (antiparalela). Si este coeficiente es positi-
vo (negativo) tenemos IGMR(DGMR). La configuracién P es la configuracidon correspon-
diente a alinear paralelamente a los Fe a los costados del Cu (campo bajo de saturacion).
En el caso de los cdlculos a momento de espin fijo, P denota la configuracion que sc
obtiene con los campos mds altos. AP siempre indica la configuracién inicial donde las
capas de Fe a los costados de Cu estdn alineadas de forma antiparalela.
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3. Magnetorresistencia gigante en superredes Cu/Fe.

3.3. Resultados

Los cdlculos han sido hechos para superredes crecidas en la direccién (001) y siguien-
do la estructura BCC del Fe. Como las capas son lo suficientemente delgadas, asumimos
que el Cu crece de forma epitaxial sobre el Fe, con la misma estructura, ésto es lo que
sucede experimentalmente como se puede ver a través de espectroscopia de rayos X [64].
El pardmetro de red en el plano es el correspondiente al optimizado del Fe en el marco
LDA (2,77 A), por otro lado las distancias entre planos interfaciales Cu/Fe y Cr/Fe son
también las optimizadas LDA. Utilizamos un radio de muffin tin, R,,,, de 2,0 unidades
atémicas para los tres tipos de dtomos estudiados. El pardmetro de corte, que da cuenta
de la cantidad de ondas planas de la base en la zona intersticial, es tomado de tal forma
que Ry Kppar = 8, donde K,,4x €s €] mdximo médulo considerado para los vectores de la
red reciproca. Encontramos que la distancia interfacial Cu/Fe aumenta 5 % (corresponde
a una distancia interplanar de 1,45 A) con respecto al pardmetro de red del Fe en volumen
en la aproximacién LDA, mientras que para Fe/Cr la interfaz disminuye en 4 % (1,32 A).
Todos los pardametros optimizados LDA se encuentran en la tabla 3.2.

Elementos en Parimetro de red Interfaces Distancia interfacial
volumen [A) [A)
Fe 2,77 Cu/Fe 1,45
Cu 2,78 Fe/Cr 1,32
Cr 2,86

Tabla 3.2: Pardmetros de red y distancias interfaciales de equilibrio calculadas en la aproximacion
de densidad local de espin (LDA)

La estructura de bandas es calculada utilizando un barrido de 167 puntos k en la
primera zona de Brillouin (FBZ). La autoconsistencia es hecha hasta asegurarnos que el
nivel de Fermi esté convergido orbital por orbital y no s6lo en forma promedio. Para el
cilculo de la contribucién de las bandas a la conductividad utilizamos el método de las
dreas orientadas (ver seccion 2.2.1) sobre una malla de 20000 puntos k. Los cilculos son
hechos para los sistemas descriptos anteriormente, se varia la cantidad de planos de Cu
y en la region Fe/Cr se consideran varias combinaciones de dtomos y planos de estos
clementos. Estas combinaciones contemplan diferente cantidad de planos de Cu, de Fe
y de Cr. Con el objetivo de “medir” la importancia relativa de las bandas con respecto
a las impurezas y de ver la dependencia de la IGMR con el nimero de interfaces Fe/Cr,
con la rugosidad y con la geometria de medicién, analizamos las siguientes situaciones:
i) Efectos de las bandas del Cr sobre la GMR, ii) Los efectos de las impurezas de Cr y
Cu sobre la GMR en superredes Fe/Cu y iii) Los efectos combinados de impurezas de Cr
y Cu. y bandas de Cr.
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3.3. Resultados

3.3.1. Efectos de las bandas electronicas del Cr sobre la GMR.

Para estudiar el efecto de las bandas, los cdlculos de transporte los realizamos para
una multicapa Fes/Cuy /Fe/Cr/Fe/Cuy en funcién de la distancia interfacial Fe/Cr. Hemos
estudiado este sistema atin cuando es bien sabido que para 4 capas de Cu el acoplamiento
entre capas de Fe es ferromagnético, recién para 8 o 9 capas existe un acople antiferro. A
pesar de esto, propusimos soluciones antiferro para 4 capas ya que el tiempo de calculo
nos impone limites y obtuvimos la GMR suponiendo que esta configuracion es la del
estado fundamental.

En la figura 3.3 mostramos los resultados obtenidos para la GMR en las geometrias
CPP y CIP. Los resultados dados en esta figura no tienen en cuenta la variacion de T con
la concentracion de impurezas, solamente se tienen en cuenta los efectos de las bandas
sobre la GMR. por lo tanto el valor de T* es el mismo para ambas polarizaciones de
espin. En 3.3(a) mostramos el valor de la GMR para Fe3/Cuy con parametros de red
de equilibrio LDA. Comparando 3.3(a) con 3.3(b) se puede ver que se produce un gran
cambio en la GMR con la sola introduccion del Cr, especialmente en la geometria CPP. En
la figura 3.3(b) la distancia interfacial Fe/Cr es la correspondiente a la de Fe en volumen
optimizado LDA. En la figura 3.3(c) mostramos los resultados para una contraccion de
4 % de la distancia interfacial Fe/Cry en la 3.3(d) de 10 %. En esta sistematica podemos
ver que al aumentar la hibridizacién entre los dtomos de Cr y Fe, la tendencia a la IGMR
aumenta. Esto es mas notorio sobre todo en la geometria CPP.
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Figura 3.3: Contribuciéon de las bandas electrénicas a la GMR para a) Fes/Cuy, b)
Fe3/Cuy/Fe/Cr/Fe/Cuy con una distancia interfacial Cr/Fe igual a la de Fe en volumen, ¢) y d)
idem b) pero con la distancia Cr/Fe contraida 4 % y 10 % respectivamente. Las superrredes son
crecidas en la direccién (001). La zona sombreada indica GMR inversa.
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3. Magnetorresistencia gigante en superredes Cu/Fe.

3.3.2. Contribucion de las impurezas de Cr y Cu sobre la GMR de
superredes Fe/Cu .

Los efectos sobre la GMR de las impurezas en el limite de baja dilucién, como ya
hemos explicado anteriormente, son tenidos en cuenta a través de t°. Las multicapas es-
tudiadas en este caso son del tipo Fey/Cup (N =3,5 y M =4, 8), por lo tanto no tenemos
en cuenta el efecto de las bandas del Cr. Solamente analizamos cémo la concentracion
relativa de impurezas de Cr, Xy, influye sobre la GMR. En la figura 3.4 mostramos los
resultados de cambiar el nimero de capas de Cu y Fe en funcidn de xc,. Al cambiar el
nimero de capas de Fe no aparece una modificacién en las tendencias ni en los valores de
la GMR. Esto lo podemos ver comparando las figuras 3.4(a) y 3.4(b) donde aumentamos
de tres a cinco el numero de monocapas de Fe. Al aumentar X¥c, vemos una tendencia
a la IGMR. En CIP esta tendencia es mas clara que en CPP, pero en esta aproximacién
los valores de la GMR en ambas geometrias corresponden a GMR directa. En cambio, si
aumentamos ta cantidad de capas de Cu (de 4 a 8), la tendencia a IGMR en CIP aumenta
y para un rango pequefio de xcr la GMR se torna efectivamente inversa (ver figura 3.4(c))
que es lo que se ha observado experimentalmente para la cantidad de capas de Cu consi-
derada. Por otro lado en CPP, vemos que la variaciéon de la GMR con X¢; es aiin menor
que en los casos anteriores.

En los cdlculos de transporte realizados en este apartado el nivel de Fermi se man-
tuvo fijo en el valor correspondiente a las multicapas sin impurezas. Para sostener esto
iltimo, estimamos qué error podriamos haber estado cometiendo al no tener en cuenta
las impurezas en la determinacion del nivel de Fermi. Para esto suponemos tener una
concentracion del 5 % de impurezas de Cu y Cr en Fe que es una buena cota maxima y
también que tenemos tantas impurezas de Cr como de Cu. Con estos dos suposiciones
y sabiendo la cantidad de electrones por exceso o defecto que aportan las impurezas,
estimamos el corrimiento del nivel de Fermi. Encontramos que los valores de GMR cal-
culados para este nuevo nivel de Fermi varian en un 4 % y 2 % para las geometrias CPP
y CIP respectivamente, y por lo tanto no afectan a las tendencias observadas.
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Figura 3.4: GMR calculada para a) Fe3/Cuy, b) Fes/Cuy y ¢) Fe3/Cug en funcién de la concen-
tracion relativa de dispersores de Cr, Xc,. Las dreas sombreadas corresponden a IGMR. Las lineas
rectas muestran la GMR dada tinicamente por la contribucién de las bandas. El nimero de mono-
capas atomicas en cada capa de las multicapas estd dado en los esquemas que se encuentran a la
derecha de las figuras.
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3. Magnetorresistencia gigante en superredes Cu/Fe.

3.3.3. Efecto combinado de impurezas de Cr y Cu y de bandas de Cr

En este apartado analizamos las dos contribuciones a la GMR en forma conjunta. El
efecto de las bandas de Cr es estudiado introduciendo en el sistema capas continuas y
discontinuas de Cr y los efectos de impurezas de la forma usual en este trabajo, a través
de 1. Acd estamos asumiendo que parte del Cr depositado se interdifunde en el Fe, pero
dependiendo de la cantidad depositada parte del Cr empezara a formar una capa continua.

En la figura 3.5 mostramos los efectos de introducir un nimero variable de interfaces
de Fe/Cr, y también de capas de Cu sobre la GMR. En el grifico mostramos ademas
la contribucidn de las bandas sin tener en cuenta impurezas (lineas rectas). En la figura
3.5(a) vemos como la inclusién de bandas de Cr modifica dristicamente a la GMR en la
geometria CPP. si la comparamos con la figura 3.4(a). Ahora la GMR en CPP es positiva
para casi todo el rango de valores Xc;. Es interesante notar que las impurezas de Cu
(valores bajos de Xcr) hacen que la GMR tenga una tendencia a ser ain mds directa que
considerando s6lo la contribucidn de la banda. En cambio a valores mds altos de x¢c; la
tendencia se revierte y se torna inversa. Para la geometria CIP este dltimo comentario
también es valido. En esta geometria la tendencia también es hacia la GMR inversa pero
con valores de GMR mds pequerios.

Si cambiamos el nimero de monocapas de Cu (de 4 a 8), la GMR en CPP sigue
siendo inversa pero con valores mds pequefios que en el caso anterior, mientras que en
CIP se mantiene pricticamente igual que con 4 capas de Cu. Ver figura 3.5(b). Esperamos
que para el nimero de capas de Cu (8 6 9) para el cual ocurre €l mdximo acoplamiento
antiferro, la GMR en CPP sea inversa y de mayor magnitud que en CIP. Por otro lado, la
CIP no se ve modificada en forma apreciable para los espesores de Cu estudiados.

Duplicando la cantidad de interfaces Fe/Cr no se observa ningtin cambio en CIP mien-
tras que en CPP el valor de la GMR se duplica (figura 3.5(c)).

También simulamos una rugosidad ordenada en las interfaces poniendo una monoca-
pa que contiene una aleacién ordenada de FeCr a cada lado de la capa de Cr. En la figura
3.5(d) podemos observar que obtenemos un rango mayor de Xc, para el cual la GMR es
inversa en CIP. mientras que en CPP no se producen cambios con respecto a lo mostrado
en la figura 3.5(a). Este efecto lo podemos entender si consideramos que estamos intro-
duciendo interfaces Fe/Cr perpendiculares a la direccién de transporte, resultando ésto en
una contribucién del tipo CPP en [a geometria CIP. Por lo tanto la hibridizacién del Fe
con el Cr contribuye a la IGMR. Sin embargo el efecto no es lo suficientemente impor-
tantc como para cambiar cualitativamente el comportamiento de la GMR. Por otro lado
¢n CPP la GMR no presenta ninguna fuente adicional de dispersion respecto del caso
estudiado en 3.5(a) como acabamos de ver. Para todos los casos estudiados es interesante
notar que la GMR alcanza un mdximo para un dado valor de xc;.
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Figura 3.5: GMR calculada para a) Fe3;/Cuy/Fe/Cr/Fe/Cuy, b) Fes/Cug/Fe/Cr/Fe/Cug, c)
Fe3/Cuy/Fe/Cr/Fe/Cr/Fe/Cuy y d) Fez/Cuy/FelFey 5Cry 5/Cr/Crg sFey s/Fe/Cuy en funcién de la
concentracion relativa de dispersores de Cr, X¢,. Las dreas sombreadas corresponden a la IGMR.
Las lineas rectas muestran la GMR dada tinicamente por la contribucion de las bandas. EI mimero
de capas atémicas en cada regién de las multicapas se muestra en los esquemas de la derecha.
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3. Magnetorresistencia gigante en superredes Cu/Fe.

3.3.4. Evoluciéon de la GMR con alineamiento magnético creciente

En la tabla 3.3 mostramos los resultados obtenidos para la GMR de una multica-
pa Fei/Cuy/Fe/Cr/Fe/Cuy con concentracién de impurezas Xc; = 0,5 cuando realizamos
cdlculos fijando el valor del momento magnético, con el objetivo de simular la aplicacién
de campos magnéticos fuertes. Mostramos los valores obtenidos de GMR para diferentes
valores del momento magnético total de la celda, junto con los momentos magnéticos
del Cr y de los Fe. Nuestros célculos reproducen el comportamiento experimental. Ob-
servamos un incremento inicial de los valores de GMR hasta alcanzar la saturacién a
bajos campos. Mds alld de este punto, se logra un mayor alineamiento de los momen-
tos magnéticos, en particular consideramos dos configuraciones, FSM1 y FSM2, con sus
momentos magnéticos fijados segin indica la tabla 3.3. Para estos dos dltimos la GMR
s¢ vuelve negativa en CIP, como ha sido observado por J.M. George et al. en la referencia
[45]. En CPP la GMR se vuelve negativa solo para FSM2, pero FSM1 ya muestra una
tendencia hacia la DGMR. Este resultado pone en evidencia la importancia de los efectos
que tienen las bandas sobre la GMR de los sistemas estudiados a través de las velocidades
semicldsicas.

Configuracion

magnética Heelda UFe HCr CIP-GMR CPP-GMR
AP -4.88 1.14 -0.22 0 0
P 8.82 1.02 -0.25 0.12 0.65
FSMI 13.00 1.95 0.30 -0.20 0.27
FSM2 16.00 2.42 0.98 -0.30 -0.34

Tabla 3.3: Valores de CIP y CPP-GMR calculados para diferentes configuraciones magnéticas
de la superred Fei/Cuy/Fe/Cr/Fe/Cuy. peega denota el momento magnético total por celda unidad
y ua €l momento magnético local de los dtomos de Cr y de Fe adyacentes a la capa de Cr. AP
es la configuracién magnética a campo cero, P denota la configuracién de saturacién a bajos
campos (capas de Fe alineadas a través del Cu), FSMI y FSM2 son las configuraciones en las
cuales el momento magnético total es mayor que para la configuracién P. En negrita resaltamos
los resultados que indican GMR directa. Todos los momentos son dados en unidades de ug.

3.4. Conclusiones

Hemos determinado la competencia entre los efectos de impurezas de Cu y Cr y de
bandas de Cr en la determinacién del tipo de GMR (directa o inversa) para superredes del
tipo (Fe/Cu/Fe/Cr/Fe/Cu)y. Las conductividades para obtener los valores de GMR han
sido calculadas utilizando la ecuacién linealizada semicldsica de Boltzmann en la apro-
ximacion de tiempo de relajacion. No han sido consideradas los correcciones de vértice.
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3.4. Conclusiones

Las velocidades semicldsicas han sido obtenidas de estructuras de bandas calculadas des-
de primeros principios en la aproximacion LDA. Los efectos de impureza han sido con-
siderados a través de tiempos de relajacion isotrépicos dependientes de la polarizacion
del espin. También hemos asumido que trabajamos en el limite de baja concentracion de
impurezas, lo que permite calcular los tiempos de relajacion a través de una expresion ti-
po ley de Matthiessen. En particular al no considerar correcciones de vértices, ésto puede
derivar en una mala determinacién de la conductividad sobre todo en CPP. pero como lo
que hemos analizado es la GMR, las tendencias de la misma son aceptables.

Los valores y signos de la GMR calculados dependen fuertemente del grado de hibri-
dizacién entre las capas de Fe y Cr, especiaimente en la geometria CPP.

En ausencia de bandas de Cr en los cdlculos y teniendo en cuenta sélo las impurezas.
hemos visto una clara tendencia a [a IGMR en CIP. Esta tendencia depende de la con-
centracién relativa de impurezas. Para cierto ancho de Cu y concentracion de impurezas,
la GMR se vuelve positiva. En cambio, en CPP la GMR estd lejos de ser inversa. Estos
resultados ya habian sido obtenidos por P. Zhan et al.[13]. El cambio en la cantidad de
monocapas de Fe no modifica los resultados.

Al agregar monocapas completas o incompletas de Cr, hemos obtenido un cambio
cualitativo en el comportamiento de la GMR, especialmente en CPP. En ambas geo-
metrias la GMR tiene una tendencia mayor hacia la IGMR, pero en CPP la IGMR mues-
tra valores mds grandes. Tanto en CPP como en CIP la GMR inversa se presenta para un
rango amplio de xc;. Hemos mostrado que en CPP la IGMR aumenta al agregar inter-
faces Fe/Cr, mientras que en CIP ésta no se ve afectada. Podemos concluir que en CPP
los efectos de bandas son mds importantes que los de impurezas, mientras que en CIP
sucede lo contrario. Agregar rugosidad a las interfaces (en nuestro caso una rugosidad
ordenada), provoca un aumento en la tendencia a la IGMR en CIP. Este efecto es debido
a la aparicion de interfaces efectivas Fe/Cr en esta geometria.

Resumiendo, hemos dado cuenta de la evolucién experimental completa de la GMR
del sistema en estudio en presencia del campo magnético aplicado teniendo en cuenta las
bandas electrénicas del Cr.

En general el transporte en ambas geometrias, CIP y CPP, sigue la misma tendencia
en cuanto al signo de la GMR.
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Capitulo 4

Propiedades magnetoeléctricas de
peliculas delgadas de aleaciones
granulares

4.1. Introduccion

P. Holody y sus colaboradores [65] estudiaron experimentaimente las propiedades de
transporte de materiales nanoestructurados hibridos compuestos por capas magnéticas
continuas y también por agregados magnéticos dispuestos en capas, separados por un
metal noble. Los sistemas en donde las capas magnéticas estan formadas por agregados
embebidos en una matriz de metal noble, presentan la ventaja de evitar en gran medida el
acoplamiento magnético intercapa que suele ocurrir debido a la existencia de pequeifios
pucntes magnéticos formados en el metal noble.

En particular, P. Schroeder y colaboradores [66] estudiaron las propiedades magnéti-
cas de multirredes metdlicas Co/Ag con capas ultrafinas del material magnético. Este
grupo reporta la formacién de agregados monodominio para espesores de Co menores
a 10 A. Para cspesores mayores, las particulas magnéticas coalescen en una sola capa
magnética. F. Fettar er al. [67] modificaron el tamafio de los agregados recociendo las
mucstras y lograron de esta forma la percolacion de los mismos para espesores de 8 A
en muestras tratadas a 400 °C. Veremos en este capitulo, que la coalescencia puede ser
alcanzada por otro procedimiento. Este consiste en aplicar un campo magnético durante
¢l crecimiento de las muestras, lo que provoca que los agregados crezcan mas elongados
y de mayor tamaiio dependiendo del campo aplicado, hasta que para un dado campo dado
s¢ alcanza la coalescencia. Esta parte de la tesis se realizo en el laboratorio de Resonan-
cias Magnéticas del Centro Atémico Bariloche.

Las muestras estudiadas estin compuestas por agregados de una aleaciéon de CoFe
embebidas en Ag dispuestos de dos formas distintas tal como esquematizamos en la fi-
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4.2. Descripcion de las muestras y detalles experimentales

gura 4.1. En un caso tenemos una aleacion granular (GA) dentro de la cual los agregados
de CoFe estan dispuestos al azar, en el otro caso tenemos una multicapa formada por
capas de aleacién granular separadas por capas de Ag. En ambos sistemas estudiamos
las propiedades magnéticas y de transporte en funcion de la concentracion del material
magnético. En particular, pusimos atencién en el cambio de comportamiento del trans-
porte de las multicapas en el umbral de coalescencia, o sea, como cambian la resistividad
y la GMR en este tipo de multicapas cuando la capa de aleacion pasa de estar formada
por agregados a ser una capa unica.

bt i 0@ 0
(a) (b)

Figura 4.1: Esquemas del tipo de peliculas delgadas estudiadas. (a) Aleacién granular donde
los agregados de CoFe estan dispuestos al azar en la matriz de Ag. (b) La aleacion granular se
encuentra formando capas discontinuas de una multicapa en la cual el separador no magnético es
plata.

4.2. Descripcion de las muestras y detalles experimenta-
les

Las peliculas delgadas de aleacion granular (CogpFejg) Agi—y (0,10 < x < 0,50) y
de multicapas con capas magnéticas discontinuas [CoggFe|o fcore/Ag tag] 20 (ICoFe =3
A,75Ay12A < Iag < 100 A) han sido crecidas por la técnica de de-sputtering sobre
sustratos de vidrio Down-Corning. Las muestras se crecieron sobre 50 A de Ta y con una
capa superior de 120 A de Ta para protegerla de la oxidacién.

Para crecer los films de aleacion granular se utiliz6 una matriz asimétrica de una
aleacion CoggFe o (CoFe) distribuida sobre un blanco de Ag. La composicion resultante
de cada una de las muestras se midié mediante EDAX y se encontré un gradiente de
composicion atémica del 50 % a lo largo de 100 mm. Por lo tanto es posible asegurar
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4. Propiedades magnetoeléctricas de peliculas delgadas de aleaciones granulares

que en muestras de hasta 3 mm de ancho, la composicién no varia mds alld de 10 %. El
tamaifio y la forma de los agregados magnéticos en las multicapas han sido modificados a
través de la aplicacion de una campo magnético externo (Hy,, = 0 Oe (M 1), 100 Oe (M2),
350 Oe (M3)) al momento de la deposicién, y también cambiando al ancho nominal de
CoFe (1¢ore =5 A (MLsS) y tcoFe = 1,5 A (MLs7)), manteniendo fijo el espesor de Ag,
Iae =50 A. Las muestras fueron crecidas por J. Barnard en la Universidad de Alabama.

La estructura cristalina de las muestras se analizé por espectroscopia de difraccion de
rayos X (XRD). En el caso de las aleaciones granulares y debido a 1a pequena cantidad de
matcrial magnético, inicamente se observa el pico (111) de Ag en los patrones de difrac-
cién. La posicién de este pico se va corriendo hacia la posicién del de CoFe al aumentar
la concentracion de este tiltimo. También aumenta la diferencia entre el parametro de red
medido y ¢l correspondiente a la celda de Ag en volumen (siempre negativo). Al mismo
resultado arribaron J.R. Mitchell y A.E. Berkowitz [68] para aleaciones Co,_,Ag,. En
las multicapas. los patrones XRD muestran en la aleacion un texturado (111) de Ag. El
espectro CoFe s6lo se observa para las muestras MLs7. En estas multicapas, se observan
picos satélite alrededor del pico (111) de Ag, indicando una buena estructura artificial de
las muestras.

Las medidas magnéticas se Ilevaron a cabo con un magnetémetro SQUID. Se midie-
ron curvas de magnetizacién en funcién de T, entre 4,2 K y 300 K en muestras enfriadas
con y sin campo campo magnético, con un campo de 100 Oe aplicado paralelo a las ca-
pas de las muestras. También se realizaron curvas de histéresis para el mismo rango de
temperatura alcanzando campos de hasta 5 T.

Mediciones de resonancia ferromagnética (FMR) fueron realizadas para estudiar la
forma de los agregados. Estas mediciones se hicieron en un espectrémetro Bruker a 9,3
Ghz (banda X) entre 100 K y 350 K. La dependencia angular del campo de resonancia
fuc estudiada en la geometria fuera del plano.

Las mediciones de resistividad y magnetorresistencia se realizaron con la técnica
usual de cuatro puntas con corriente continua fluyendo paralela a las capas (geometria
CIP) en un rango de temperatura entre 4,2 K y 300 K y hasta 1,5 T.

4.3. Resultados y discusion

4.3.1. Mediciones de magnetizacion

Para estudiar las propiedades magnéticas de particulas pequefias es usual medir curvas
de magnetizacién en muestras enfriadas sin campo (ZFC) y con campo magnético (FC).
En particular, nosotros usamos este tipo de mediciones para estudiar la existencia de
particulas monodominio y para estimar la distribucién de tamanos de las mismas.

En la figura 4.2 mostramos las curvas ZFC y FC para la muestra de la aleacién gra-
nular CoFey 16Ago.84. Como se puede ver, la curva ZFC presenta un mdximo a una tem-
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4.3. Resultados y discusion

peratura que llamaremos T,,. A temperaturas mayores la magnetizacion decrece y ambas
curvas se superponen siguiendo una ley de Curie cuya constante tiene un valor que pone
en evidencia la existencia de particulas ferromagnéticas monodominio. La magnetizacion
para las muestras mds diluidas (x < 0,10) sigue la ley de Curie para todo ¢l rango de tem-
peraturas estudiado, indicando que las particulas magnéticas en estas muestras son muy
pequefias o bien casi isotrpicas (la temperatura de bloqueo, Tg, es menor que 5 K). La 7,,
de las aleaciones granulares aumenta mondtonamente con la concentracion de CoFe (ver
figura incluida en 4.2). También, con el aumento de la concentracién, se puede observar
un ensanchamiento del mdximo de la curva ZFC. En las aleaciones granulares con v >
0,20, T,, es mayor que la temperatura ambiente. Como T,, es proporcional a fa tempcra-
tura de bloqueo[69], entonces la variacién de T,, estaria relacionada con un cambio en ¢l
tamaiio de los clusters y/o de la anisotropia magnética del sistema.
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Figura 4.2: Curvas de magnetizacién (o) ZFC y (o) FC para la muestra granular CoFeq j6A g0 54.
La figura incluida muestra 7,,, en funcién de la concentracién de CoFe, x.
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4. Propiedades magnetoeléctricas de peliculas delgadas de aleaciones granulares

Las curvas ZFC son ajustadas por la siguiente expresién [70]

MV.H
kpT

MH |
= [ fvav. @1

)dv"_ 3

Vv
0

sicndo v« = 25kgT /K, V. el volumen de los agregados, M, es la magnetizacin de satu-
racion de la componente magnética, L(x) es la funcion de Langeviny f(V,) es la funcién
de distribucion de volumen de las particulas. En las aleaciones granulares, f(V,) es una
funcion gaussiana (f(V,.) = e’[(V“‘<V">)/2°]2)' . El segundo término corresponde a la con-
tribucién a la magnetizacién de la fraccién de particulas bloqueadas a una temperatura
T. Si consideramos que las particulas tienen un eje uniaxial de anisotropia y, que en cada
una de las particulas, este eje estd orientado al azar, a medida que la temperatura aumenta,
las particulas bloqueadas comienzan a activarse térmicamente y sus momentos magnéti-
cos empiezan a aportar a la magnetizacion como en un paramagneto clasico a través del
primer término de la expresion (4.1).

De estos ajustes, encontramos un tamafio medio de 28 A para las aleaciones mis
diluidas (x = 0,09). Este didmetro aumenta hasta 40 A para x = 0,17 y es mis grande que
50 A para x > 0,20. La constante de anisotropia deducida de las curvas se mantiene casi
constante, K = 1,5(5)x 107 erg/cm?, para x < 0,30. Este valor es dos érdenes de magnitud
mds grande de los que usualmente se reportan para las anisotropias magnetocristalina y
dec forma. Este aumento puede ser asociado a contribuciones de superficie.

Las curvas de magnetizacién ZFC y FC para las multicapas se muestran en la fi-
gura 4.3. Observamos un aumento de 7,, con Hy,., para las muestras MLs5 y MLs7
(figura incluida en 4.3). Esta variacién es suave para las muestras MLs5, mientras que
para las MLs7 ¢s mds pronunciada. En particular la muestra M3-MLs7 muestra una T,
mayor a 300 K. Las curvas de magnetizacion de M1-MLs5 y M2-MLs5 han sido ajus-
tadas seglin la ccuacién (4.1) y usando una funcién distribucién log-normal (f(V,) =
¢~ M(V./<V.>)/20)%y B} digmetro medio de los agregados en MLsS pasa de 30 A, en M1,
hasta 43 A, en M3. También a medida que Hy,, aumenta, se ensancha la distribucién.
Profundizaremos el andlisis del cambio de anisotropia y tamaiio de las particulas cuando
s¢ presenten los resultados de FMR.

Las curvas de histéresis medidas a temperatura ambiente, indican que un 25 % de los
agregados de las muestras de la serie M3-MLs5 estdn bloqueados a esa temperatura. Este
porcentaje aumenta hasta el 75 % para las M1-MLs7 y, en M2-MLs7, M3-MLs7, todas
las particulas estin bloqueadas. Usando la expresion (4.1), estimamos un tamaio de 80
A para los agregados bloqueados a temperatura ambiente.

La magnetizacién de saturacion encontrada en estas muestras es generalmente mads
pequeia que la medida para estas aleaciones en volumen [71]. Este resultado parece

'La distribucion de tamaios sigue cierta estadistica que depende de la téenica de crecimicnto y de
tratamicntos €rmicos posteriores.
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Figura 4.3: Curvas de magnetizacién ZFC y FC para las multicapas MLs7. crecidas con diferentes
campos aplicados, Hy,p. En la figura incluida mostramos T,, vs. Hyp, para las muestras MLs5 ()
y MLs7(e).

indicar la presencia de capas magnéticamente muertas o hibridizadas con las bandas
electronicas de Ag. Este comportamiento ya ha sido observado en multicapas Co, - Fe,/Cu
[72].

4.3.2. Maediciones de resonancia ferromagnética

La forma de los agregados ha sido estudiada realizando mediciones de resonancia
ferromagnética (FMR)?. La dependencia angular del espectro de FMR es medida cn la
geometria fuera del plano, se hizo un barrido del dngulo polar, Oy, desde 0" (perpen-
dicular a la superficie de la muestra) hasta 90° (en el plano de la muestra). manteniendo
el dngulo azimutal fijo. En la figura 4.4 mostramos el campo de resonancia en Tuncion
de Oy para la aleacién granular (CoFe)o 31 Ago.ov, 12 multicapa M3-MLs7 y una pelicula

2Una pelicula delgada de Ag(50 A)CoFe(1000 A)/Ag(S() A) ha sido tomada como referencia.
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4. Propiedades magnetoeléctricas de peliculas delgadas de aleaciones granulares

delgada de 1000 A de CoFe de referencia. Los resultados pueden ser explicados en térmi-
nos de la anisotropia de forma de las muestras. Para obtener una descripcion cuantitativa
de estos resultados, usamos la siguiente expresion para la energia libre del sistema [73]

F=—-fMH+ %fM[(l - N+ fNM (4.2)

donde [ e¢s el factor de llenado volumétrico de los entes magnéticos (0 < f < 1)y Ng y
N, son los tensores demagnetizantes de los agregados y del film, respectivamente. En el
caso general de particulas elipsoidales y eligiendo una base diagonal, N, = 4n(1-2¢, €, €)
y N, = 4m(1,0,0) donde € da cuenta de la elipticidad de las muestras.
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Figura 4.4: Campo de resonancia en funcion del dngulo azimutal. Con GA denotamos a la alea-
cion granular. con ML a la multicapa y con TF a la pelicula delgada de CoFe de referencia.

Hr [kOe]

Por otro lado sabemos que la resonancia magnética ocurre cuando se satisface la
siguicnte ecuacion en las posiciones de equilibrio de M [74]:

Y 1/2
Wpes = ren@ (F<D<DF 00 — Fq)e) s (4.3)
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En particular, en el estudio en la geometria fuera del plano s6lo se pueden obtener solu-
ciones analiticas de la expresion 4.3 para las siguientes orientaciones de M

1/2
o _ [[HyH+4nMp)])'"? para© =13 _ (4.4)

v Hy —4nM, s para© =0

donde Hy y H, son los campos de resonancia para © = 3 y © = 0 respectivamente.
manteniendo @ fijo. La magnetizacion efectiva, My, esta dada por

ATM rp = 4nM (f + (1 = 3e) (1 — f)]. (4.5)

En el caso de particulas esféricas € = % y la magnetizacién es 4n M,;y = 4n M f. Las ex-
presiones (4.4) para H; y H| son similares a las correspondiente a las peliculas delgadas
con un factor f acompaiiando a la M.

La magnetizacion efectiva de las muestras, calculadas después de ajustar la depen-
dencia angular de las campos de resonancia se muestra en la Tabla 4.1. Los resultados
obtenidos por FMR muestran que las aleaciones granulares estin compuestas por agre-
gados casi esféricos para x < 0,30. Esta conclusién se deduce de la comparacion entre
la f calculada y el valor nominal medido por microscopia SEM. Para concentraciones
grandes de CoFe, la dependencia angular del espectro de FMR sugiere que fas particulas
coalescen.

Muestra  M,s/[emu/cm’] feale fstm
Pelicula 1470,9
delgada CoFe
GA x=07314 383(5) 0,29 0.229
x=0,197 148(10) 0,11 0.137
ML tcore =5 A, 320(10)
Hy.p =0 Oe
tcore =5 A, 673(5)
Hep =350 Oe
tcore = 1,5 A, 754
H(Iep =00e
tcore = 1,5 A, 954

Hyep = 350 Oe

Tabla 4.1: Magnetizacién efectiva (M,y) de muestras seleccionadas. El factor de llenado de
volumen fg se obtiene de la concentracion de aleacién magnética, medido por microscopia
electronica de barrido, f,. es calculado a partir de la ecuacién (4.5) suponiendo agregados es{¢éri-
COs.

Las muestras de multicapas muestran una magnetizacion efectiva mas grande que la
de las aleaciones granulares, y esto se atribuye a una mayor anisotropia de forma: en las
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4. Propiedades magnetoeléctricas de peliculas delgadas de aleaciones granulares

multicapas los agregados son esferoides oblados en contraste con los de las aleaciones
donde son pricticamente esféricos. A medida que Hy,,, aumenta y la capa magnética es
mds gruesa se observa un notable crecimiento de la anisotropia de forma. Sin embargo,
ain en la muestra M3-MLs7, la magnetizacion efectiva es mds pequeiia que la de una
pelicula delgada, indicando que la componente magnética no tiene atn la anisotropia de
una capa continua. En una pelicula delgada se espera que € tienda a 0 y por lo tanto
que M,r sea igual a M. S6lo para t¢cope > 15 A los espectros de FMR revelan una capa
continua totalmente formada [75]. Estos resultados tienen que ser considerados cuidado-
samente, porque la coalescencia de los agregados puede no ser vista a la concentracion
correcta del material magnético por medio de FMR. La contribucién de todas las particu-
las se puede llegar a ver en los espectros como una sola gran linea si los campos de
resonancia de ellas son muy parecidos y si el ancho de las lineas no permite resolver las
resonancias individuales.

4.3.3. Transporte eléctrico

En esta seccidn presentamos y discutimos los resultados de las mediciones de trans-
porte para los dos sistemas estudiados.

4.3.3.1. Aleaciones granulares

En la figura 4.5 graficamos las resistividades de las peliculas de aleacién granular
en funcion de la concentracién de CoFe, x, a temperatura ambiente. Las curvas mues-
tran tres comportamientos diferentes dependiendo de los valores de x. A concentraciones
bajas (LC), 0,05 < x < 0,11, la resistividad aumenta monétonamente desde 87 hasta
281 pu€cm. Sobre el final de la zona LC y el comienzo de la zona de concentraciones
intermedias (1C), 0,1 < x < 0,17, se puede observar una disminucién importante en la
resistividad. En la region IC Ia resistividad, p, se mantiene practicamente constante alre-
dedor de 120 uQcm. Finalmente, para altas concentraciones (HC) (0,21 < x < 0,26) la
resistividad vuelve a mostrar un aumento hasta alcanzar un valor maximo de 345 yQcm
a v = 0,26. Con el objetivo de explicar este comportamiento, tenemos que considerar
cOmo es el transporte eléctrico en esta clase de materiales. En las aleaciones granulares
las fuentes principales de resistividad son tres: la resistividad del metal de la matriz, PAg
la correspondiente al material de los agregados, pcore, Y 1a contribucién proveniente de
la dispersion dependiente del espin en la interfaz particula-matriz, pag/coFe-

Basdndonos en la teoria de Levy y Zhang [1 1] descripta en el apartado 1.5.2 y asu-
micndo que tenemos una distribucion al azar de particulas en la matriz de plata, podemos
inferir la siguicnte relacion

PCoFec = OSiors (4.6)

donde o es una constante que depende de la razén entre la dispersién dependiente e
independiente del espin. Ahora, si consideramos que todos los agregados tienen el mismo
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Figura 4.5: Resistividad (o) medida y (o) calculada de las aleaciones granulares en funcion de la
concentracion de CoFe a T =293 K. Los valores calculados son obtenidos de la ccuacion (3.3).
La linea punteada y continua son guias para los ojos.

volumen, S;,, se puede relacionar con el volumen medio de los mismos, <V,;>. y con
su densidad, n. La ecuacién (4.6) la podemos expresar en términos de estos parimetros
como
2/3
PCoFe = (XV(,, ne. (4.7)

Las resistividades medidas son mucho mds grandes que las reportadas para peliculas dei-
gadas de Ag (~ 7,6 uQcm) y de CoFe (~ 16 uQ2cm) [76]. Por cllo ajustamos los datos
experimentales solo considerando la contribucién interfacial a la resistividad. En la figu-
ra 4.5 mostramos la resistividad normalizada, p,, calculada a partir de la ecuacion (4.7)
tomando el pardmetro o fijo. V,; y n son obtenidos de las mediciones de magnetorre-
sistencia, como serd explicado mds adelante. Como se puede observar no encontramos
una concordancia cuantitativa con las mediciones en todo el rango de concentraciones.
pero vemos que las dos curvas muestran el mismo comportamicnto para x > 0,10. Pa-
ra concentraciones menores hay una clara discrepancia ya que la resistividad calculada
disminuye al crecer x, mientras que la p medida aumenta. Estos resultados podrian su-
gerir que la contribucion a la resistividad que proviene de la dispersién interfacial picrde
su importancia relativa respecto de las otras fuentes de dispersion. En el apartado 1.5.2
damos una explicacion para este efecto.
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La magnetorresistencia de estas muestras fue medida con campos magnéticos de hasta
1.5 T y a temperatura ambiente. El cociente de magnetorresistencia lo definimos de la
siguiente forma

p(H =0)—p(H)
MR(H) = ,
p(H =0)
esta definicion la usaremos a lo largo de todo el capitulo.
Como podemos ver en la figura incluida dentro de la 4.6, la saturacidon magnética

no c¢s alcanzada con estos campos. Por lo tanto realizamos una estimacién de la MR en
situacién de saturacién (MR,), ajustando la MR medida usando la siguiente ecuacién

(4.8)

MR(H) = MR, [ £(V) 22 (4220 )av,. 4.9)
. kpT
El uso de la funcién de Langevin para ajustar los valores de MR a temperatura ambiente
presupone que todos los agregados que contribuyen a la MR son superparamagnéticos a
esta temperatura. En la figura 4.6 mostramos la MR, como funcién de x. La forma de la
curva cs la esperada para este tipo de sistemas.
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Figura 4.6: MR, en funcién de x. La figura incluida muestra una tipica curva de MR y su corres-
pondiente ajuste.

Para valores de x chicos la MR aumenta con la concentracion de CoFe debido al au-

mento en el nimero de centros de dispersion dependientes del espin con alta relacion
superficie/volumen. Hasta concentraciones intermedias MR,, continda creciendo. A partir

71



4.3. Resultados y discusion

de aqui, a medida que aumenta el nimero de agregados con x aparece una competencia
con el crecimiento del tamafio de los mismos y la aparicién de zonas con acoplamicnto
ferromagnético y la consecuente pérdida del superparamagnetismo. Debido a esta transi-
cién al comportamiento ferromagnético, la distribucién al azar de los momentos magnéti-
cos responsable de la GMR es suprimida y MR, alcanza un valor maximo para x = 0.106.
También la reduccién de la razén entre superficie y volumen a medida que el volumen de
las particulas aumenta con x, provoca una disminucién de la GMR.

Mis alld del mdximo, los efectos que conducen a la disminucién de la GMR preva-
lecen y MR, comienza a reducirse. Para x > 0,20 la componente ferromagnética s¢ hace
mucho mds grande y la relacién superficie-volumen cae abruptamente y comienza la coa-
lescencia de los agregados, cuyo umbral ha sido estimado para valores de x entre 0.2 y
0,33 [77]. Nuestro valor midximo de MR,, concuerda con los reportados por F. Parent ¢f al.
[78] y V.C. Kravets et al. [79], pero es menor que los obtenidos por otros autores [9. 80],
donde el mdximo valor se da en x & 0,24. La posicién del mismo dependera fuertemente
de la técnica de deposicién, las condiciones de crecimiento y del espesor de la pelicula
delgada. De los datos de magnetorresistencia calculamos el didmetro medio efectivo de
particula, d,, utilizado en la ecuacién (4.7). Asumiendo que los agregados son esféri-
cos, d. se obtiene de la ecuacién (4.9). En la figura 4.7 se muestra el didmetro medio en
funcién de x. Un aumento mondtono de d.; con la concentracién de CoFe es observado
de acuerdo a resultados de magnetizacion. Sin embargo, los didmetros medios obtenidos
podrian estar sobreestimados, ya que los agregados mds pequeios se saturan magnéti-
camente a campos mads intensos que 1,5 T. Entonces sus efectos sobre la curva MR(H)
pueden no estar tenidos en cuenta. Nuestra estimacion de d,; es una cota maxima para el
mismo. La densidad de agregados, n., usada en el cilculo de la resistividad, se obtiene dc
ng = x/V,. Hay que tener en cuenta que esta férmula es estrictamente correcta cuando la
fraccién ferromagnética o la cantidad de particulas acopladas es despreciable. Entonces,
a medida que x aumenta mds alld de 0,16 y el nimero de agregados multidominio y/o
acoplados se hace importante, la determinacién de . pierde precision.
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Figura 4.7: Didmetro medio calculado, d,, vs. .
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4.3.3.2. Aleacion en multicapas

En la figura 4.8 mostramos la resistividad CIP en funcién de x y rag para las muestras
MLs5. medidas a temperatura ambiente. Podemos observar una gran diferencia con la
resistividad medida en las aleaciones granulares. Para analizar los datos obtenidos utili-
zamos un modelo semicldsico derivado de la teoria propuesta por E.H. Sondheimer [39]
y ulteriores modificaciones que fueron explicadas en la subseccion 1.4.1.1 para la con-
ductividad de peliculas delgadas.

Espesor de la capa de Ag [A]
1(.)0 5|O 30 20 12

| | !

200

00,05 0.10 'xo,'15 020 025 030

Figura 4.8: Resistividad de las aleaciones granulares crecidas en multicapa (Ag rag/CoFe t¢ore =
5 A). medida a temperatura ambiente en funcién de x y del espesor de Ag. Las lineas continua y
punteada son calculadas a partir de las ecuaciones correspondientes a los modelos CPP y CIP.

Con el objetivo de describir nuestro sistema en el marco de esta teoria, tenemos que
tener en cuenta dos aspectos. En la seccidon 4.3.1 mostramos que las capas de CoFe de las
muestras MLs5 son discontinuas. Entonces podemos suponer que los agregados magnéti-
cos embebidos en Ag, juegan el rol de una interfaz CoFe/Ag muy rugosa. Los electrones
serdn dispersados en forma aleatoria. En este sentido, proponemos que las capas de CoFe
son interfaces que dispersan en forma difusiva y por lo tanto los electrones perderan en
cllas su coherencia de fase. La validez de esta propuesta depende del espesor de las capas
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de Ag. Estas capas tienen que tener un espesor lo suficientemente grande con respecto al
de las capas magnéticas como para que los electrones fluyan principalmente por las capas
de Ag y la conductancia a través de las capas de CoFe sea despreciable.

Las mediciones fueron hechas sin campo aplicado por lo tanto tenemos una alineacion
al azar de los agregados. Los portadores con ambas polarizaciones sufrirdn en promedio
la misma dispersion dependiente del espin y podemos, entonces, proponer una corriente
efectiva no polarizada. Tomando esto en cuenta, podemos usar el modelo propuesto por
P.E Carcia y A. Suna [81]. Escribimos la resistividad de la siguiente manera

| | Ao
_=_[1_£(1+1)], 4.10)
Pcip  PaAg Iag

donde

Aho
g,

|
Izg/ﬁwﬂ—f)l—v““
0

hag Mg
_ A T _ /\L“

1
3
j=§/¢wﬂ—ﬁ)l—f“* ¢
0

donde Apg, Pag son el camino libre medio y la resistividad en volumen de Ag, respecti-
vamente. Esta ecuacién es similar a la dada en la referencia [81] asumiendo la dispersion
en las interfaces totaimente difusiva.

Cuando el espesor de las capas de Ag comienza a ser comparable con el de las capas
de CoFe, el modelo descripto anteriormente no es vilido. Los electrones no pueden fluir
facilmente a través de la Ag y son dispersados por los agregados magnéticos. En cstas
condiciones ya no se puede considerar que la resistividad estd dada inicamente por la Ag.
sino que la dispersién dependiente del espin en las interfaces CoFe/Ag juegan también
un rol protagonista. En este limite proponemos que el transporte se comporta como ¢l
observado en la geometria CPP pero con una interfaz efectiva CoFe/Ag. En este marco.
la resistencia de las muestras debe calcularse sumando la resistencia de las capas de Ag
y la resistencia de la interfaz de los agregados magnéticos como resistencias cn seric.
Podemos expresar la resistividad de la siguiente forma

Lo ! 4.1h

- Reope
pCI’P pAg + The

donde Rcore €s la resistencia que surge de la dispersion de los electrones en las interfa-
ces agregados/matriz. En esta dltima ecuacién también asumimos que los electrones de
ambas polarizaciones sufren la misma dispersién dependiente del espin a lo largo de toda
la muestra. A temperatura ambiente aparecen dos fuentes adicionales de resistividad. las
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que corresponden a los fonones y a los magnones respectivamente. La dispersion de los
magnones en las interfaces y dentro del material magnético provocan una mezcla de las
polarizaciones de espin en la corriente eléctrica. En nuestro caso esta contribucién se ha-
ce despreciable debido a que no hay una polarizacién privilegiada en las muestras [76].
Por otro lado la dispersién de los fonones podria aumentar la resistividad de la Ag. Sin
cmbargo la pa, de estas peliculas delgadas crecidas por sputtering es mucho mds grande
que la resistividad de la Ag pura, por lo tanto el peso de la variacién con la temperatura
¢s despreciable frente al valor base.

La dependencia de la resistividad con el espesor de Ag? calculado para la geometria
CIP y CPP (ecuaciones (4.10) y (4.11)) se muestra en la figura 4.8. Podemos ver que
los datos experimentales siguen un comportamiento tipo pcpp, €xcepto para las muestras
muy diluidas (14, = 100 A) donde los datos se desvian de dicha curva. Para estos espe-
sores de Ag la resistividad estd mds cercana al comportamiento de la plata en volumen
donde parece ser mds apropiado considerar pcp. Los resultados evidencian que la resis-
tividad de las MLs surge principaimente de la dispersién en las interfaces CoFe/Ag, de
manera similar a lo encontrado en los resultados de las aleaciones granulares.

En la figura 4.9 graficamos py, en funcion de Hy,, a 4,2 Ky H = 1,5 T para las
muestras correspondientes a los dos espesores de CoFe estudiados. En ambas series de
muestras, observamos que la resistividad decrece a medida que Hy,), aumenta. Este com-
portamiento es coherente con el aumento del tamaiio de los agregados con H,,, obser-
vado en las mediciones de magnetizacidn y esto estd relacionado con la disminucién de
la superficie interfacial total CoFe/Ag. En las muestras MLs7 la resistividad disminuye
aprcciablemente a un valor cercano al de la plata crecida por sputtering (~ 7,5 uS2cm)
cuando Hy,p, pasa de 0 Oe a 100 Oe y se mantiene constante en ese valor para 350 Oe.
Esta tendencia podria indicar que las contribuciones mds importantes a la resistividad no
cambian mds alld de Hy,, = 100 Oe. Sin embargo, como explicamos en los resultados de
FMR. la aplicaciéon de un campo durante la deposicién provoca un cambio en la forma
de las particulas y un aumento de sus tamafios. Esta aparente contradiccién puede ser
clarificada si asumimos que para estos valores de Hy,,, ocurre una transicion que pode-
mos llamar de coalescencia eléctrica. Al coalescer los agregados forman caminos de baja
resistencia en las capas magnéticas evitando que los portadores crucen las interfaces que
son muy resistivas y también, la coalescencia, favorece una disminucién drastica de la
cantidad total de superficie interfacial debido a la unién de los agregados. Estos dos he-
chos reducen de forma apreciable la mayor fuente de resistividad que son las interfaces,
por lo tanto a partir de la coalescencia, los cambios topoldgicos producidos por el campo
H,., no afectan a la resistividad de las muestras.

*Los valores de Pag cn volumen y de Reore para las interfaces Ag/CoFe son tomados de la tesis doctoral
de J. Duvail. Universite Paris-Sud. El valor de R¢qp, usado en nuestros ajustes es un 8 % del valor cstimado
por I.LL. Duvail. Este valor estd indicando que la dispersion no es tan importante como en la geometria CPP.
Esto se puede entender si consideramos que una fraccidn de clectrones sigue fluyendo solamente a través
de la plata.
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Figura 4.9: Resistividad de saturacién py, vs. Hy., para las muestras MLs5 y MLs7. medida a
4,2 K.

En la figura 4.10 mostramos la curva de magnetorresistencia para ambas series y para
diferentes Hy,,. Podemos ver que en nuestras muestras el campo de saturacion ¢s menor a
1,5 T (ver la figura incluida en 4.10). Para la serie MLsS5, observamos que la razon de MR
es constante cono funcién de Hy,,. Por otro lado, las muestras MLs7 presentan valores
més pequefios de MR que decaen rdpidamente con Hy,,,. Estos valores mds bajos de MR
indican que el material magnético estd formado por agregados mds grandes [50. 82]. La
fuerte disminucién de la MR para H,,, = 350 Oe la asociamos a la coalescencia de las
particulas magnéticas [50]. Los valores de MR reportados en trabajos anteriores [50. 36]
para sistemas donde el Co forma una capa continua son similares a los medidos en la
muestra M3-MLs7 (MR =~ 0,07).

A partir de las mediciones de resistividad y magnetorresistencia de las aleaciones
granulares en multicapas, podemos hacer el siguiente andlisis. La principal fuente de re-
sistencia proviene de la dispersion en las interfaces Ag/CoFe, y depende fuertemente de
la razon entre el espesor de la capa magnética y la de Ag. Por otro lado la GMR vicene
dada principalmente por la dispersién dependiente del espin intracapa. Podemos asegurar
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Figura 4.10: MR vs. H,,, para las multicapas, medidas a 4,2 K. En la figura incluida mostramos
una tipica curva de magnetorresistencia.

¢ésto al comparar nuestros datos con los de la literatura, donde se muestra que los va-
lores de MR para multicapas Ag/Co con rag = 50 A son del orden de 0,08 [36]. Estos
valores son mds pequefios que nuestros resultados, salvo para la muestra M3-MLs7, la
cual presenta una GMR similar a la de la referencia anterior. En este sentido esta dltima
muestra sc comporta como una multicapa con las capas magnéticas continuas. Las mues-
tras MLsS no muestran grandes cambios en la MR ain cuando su resistividad presenta
grandes variaciones. Las mediciones de resistividad ponen en evidencia la topologia de
los agregados y son muy sensibles a cambios en su disposicién y tamaio. Por otro lado,
la MR “sensa’ el cambio de orientacién magnética de las particulas.

Con respecto a la coalescencia, observamos que las capas de CoFe tienden a ser con-
tinuas cuando Hy,, aumenta. El valor de H,,, para el cual se encuentra el umbral de
coalescencia depende de la magnitud que se estd midiendo. En particular, en las medi-
ciones de resistividad signos de coalescencia se pueden observar para las M2/M3-MLs7,
mientras que de las mediciones de magnetorresistencia vemos indicios pero no podemos
afirmar que este umbral se haya alcanzado.
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4.4. Conclusiones

Hemos estudiado experimentalmente las propiedades de magnetotransporte de pelicu-
las delgadas de aleaciones granulares CoFe embebidas en Ag y de multicapas formadas
por capas de Ag alternadas con capas de CoFe-Ag. En particular, investigamos cl trans-
porte electrénico en estos sistemas ya que estdn formados por agregados monodominio
nanoscopicos. Topoldgicamente las muestras se diferencian entre si puesto que en las
aleaciones granulares los agregados estdn dispuestos al azar en las 3 dimensiones. mien-
tras que en las multicapas, los agregados estdn dispuestos en forma aleatoria en cada capa
de aleacién (2-D). El comportamiento monodominio se puso en evidencia a través de me-
diciones de magnetizacién ZFC-FC. Cambiando la concentracién de la aleacion magnéti-
ca se cambi6 el tamaifio y concentracidn de los agregados en las aleaciones granulares. En
cambio en las multicapas, la modificacién de tamaiio y concentracién sc logrd a través
de la aplicacion de un campo magnético durante el crecimiento de las muestras y cam-
biando el espesor de las capas de CoFe. Las medidas de resonancia ferromagnética nos
permitieron concluir que las particulas en las aleaciones granulares son cuasi-esféricas,
mientras que en las multicapas son elipsoidales. También se pudo observar. con FMR.
un aumento de la anisotropia de forma con H,, indicando la tendencia progresiva de la
forma de los agregados a ser mds elipsoidales.

La dependencia de la resistividad eléctrica con la concentracion de CoFe en ambos
tipos de muestras pone en evidencia las diferencias topoldgicas de las mismas. Con .x >
0,10, el comportamiento de la resistividad de las aleaciones concuerda cualitativamente
con el modelo propuesto por S. Zhang y P. Levy. Para concentraciones menores a 0.10.
los datos experimentales no se ajustan a este modelo. En la literatura, se atribuye cste
resultado a efectos de tamafio.

En las multicapas estudiamos el transporte en dos limites diferentes dependiendo dcl
espesor de la capa de Ag. En uno de ellos se modela la corriente eléctrica siguiendo ¢l
modelo de Sondheimer. En el otro, proponemos que la mayor contribucion a la resistivi-
dad viene dada por la dispersién electrénica en la interfaz Ag/CoFe. Para los espesores
estudiados de Ag, los datos experimentales se comportan cualitativamente como cn la
geometria CPP. Sélo para tag = 100 A, la curva muestra un comportamiento cercano al
modelo CIP.

Comparamos la MR de ambos tipos de sistemas tomando muestras con tamaiios dc
particulas similares. Encontramos que la GMR es sistemdticamente mds grande en las
aleaciones granulares. En las multicapas observamos que la GMR decrece a medida que
H,., aumenta, indicando la existencia de interacciones entre agregados y/o coalescencia.
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Capitulo 5

Conductividad eléctrica en multicapas
CoAg/Ag

5.1. Introduccion

Como hemos visto en el capitulo 4, es posible crecer una aleacién granular magnéti-
ca desordenada en el plano pero ordenada en la direccidn de crecimiento, en particular
formando una multicapa con un metal noble actuando como espaciador (figura 4.1(b)).
También discutimos que dependiendo de la técnica de crecimiento, de la cantidad de ma-
terial magnético depositado y/o de tratamientos térmicos posteriores es posible cambiar
ct tamaiio y forma de los agregados magnéticos dentro de la capa desordenada. De esta
forma se puede lograr que las particulas alcancen la coalescencia topoldgica, o sea que
comiencen a coneclarse entre ellas.

De las mediciones de las propiedades magnéticas se puede observar que a medida que
la distancia media entre las particulas va disminuyendo, éstas comienzan a interactuar via
intercambio directo y dejan de comportarse de forma superparamagnética. Al llegar a la
coalescencia el tamafio medio de los agregados aumenta debido a [a unién con otros lo
gue conduce a la formacién de dominios y a un comportamiento ferromagnético cldsico.
Por otro lado el comportamiento de la conductividad eléctrica presenta cambios cuando
ta coalescencia tiene lugar. En la literatura podemos encontrar estudios experimentales
sobre esta transicién de una capa granulada a una capa continua en multicapas pero fo-
calizados en los efectos sobre la GMR [50]. Hasta el momento no habia estudios en la
literatura en los que se determinara cudles son los mecanismos microscépicos que entran
¢n juego en el umbral de coalescencia.

Como vimos en el capitulo anterior, desde un punto de vista fenomenolégico, para un
espesor fijo la conductividad va cambiando a medida que la capa de aleacién va coales-
ciendo. De las mediciones pudimos observar que, como mostramos en la figura 5.1, la

iste grilico es ¢l mismo que el 4.9 pero aqui mostramos la conductividad de saturacién en lugar de la
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conductividad para las muestras crecidas bajo campos de 100 Gauss, no es muy distin-
ta de aquellas crecidas a 350 Gauss. Por una lado esto muestra que aunque los campos
de deposicién sean mayores a 100 Gauss, la dispersion debida a las interfaces de los
agregados con la Ag no cambia. Por otro lado esta conductividad de saturacion tienc un
valor muy cercano a la conductividad residual de la Ag crecida por sputtering. indicando
que la resistividad efectiva proveniente de las interfaces es despreciable, como es espe-
rable en una multicapa magnética de 50 A de espesor de Ag en la geometria CIP. Esto
lo podemos entender si tenemos en cuenta que en el limite de percolacion la cantidad
de superficie interfacial Ag/CoFe cae abruptamente debido a la incipiente unién de los
agregados. También aparecen caminos de conduccidn a través de las particulas de CoFe
que provocan que los electrones fluyan sin atravesar las interfaces Ag/CoFe.
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Figura 5.1: Conductividad de saturacién para la serie de multicapas con espesor de Coke de 7.5
A (Capitulo 4).

En este capitulo focalizamos en el estudio, desde un punto de vista microscopico. del
comportamiento de este tipo de multicapas. Para lograr ésto utilizamos nuevamente la
ecuacién semicldsica de Boltzmann en la aproximacién de tiempo de relajacion. En este
estudio usamos estructuras de bandas reales con el objetivo de cuantificar la contribucion
de las bandas electrénicas a través de la velocidad semicldsica. Por otro lado proponemos
un tiempo de relajacién que tiene en cuenta tanto los efectos de percolacion como la
dispersion difusiva debido a las capas de aleacién sobre los electrones de conduccion. En
este capitulo contribuimos a entender qué pasa en esta transicion. Para €sto mostramos
como se comportan la conductividad eléctrica alrededor del umbral de coalescencia para
una multicapa granular (Co;_,Ag,)3/Ag7. Analizamos c6mo la estructura de bandas sc
ve modificada dependiendo del tamaiio de los agregados de Co y del grado de conexion
entre ellos. También, proponemos una expresion para el tiempo de relajacion de estos
sistemas que depende de la densidad de estados localizados de tipo d de Co en el nivel

resistividad.
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5. Conductividad eléctrica en multicapas CoAg/Ag

de Fermi.

La contribucion de las bandas electrénicas al transporte eléctrico es tomada en cuenta
de forma explicita a través de las velocidades semiclésicas. El tiempo de relajacion, T, es
calculado siguiendo lo expuesto en 1.2.1.2, en donde se propone que T es inversamente
proporcional a la densidad de estados parcial d en el nivel de Fermi.

A los efectos de hacer los cadlculos, los sistemas estudiados son periddicos en las tres
dimensiones, y cada celda unidad contiene un agregado de Co. La direccion de crecimien-
to es la (100) dentro de una estructura base tipo FCC. En la tabla 5.1 mostramos la celda
unidad de cuatro de los cinco sistemas estudiados. El quinto es la multicapa Coz/Ag7. En
todos estos sistemas las direcciones x e y son isotropicas. Los sistemas (a) y (b) contienen
agregados de Co no coalescidos, en tanto, (¢) y (d) tienen agregados del mismo tamano
que (b) pero estian conectados entre si, simulando el comienzo de la coalescencia. En
particular, el sistema (d) simula un mayor grado de conexién entre los agregados que el
sistema (¢). En la figura 5.2 podemos ver esquemas de los sistemas estudiados.

Figura 5.2: Vistas esquematicas de los sistemas estudiados. A los sistemas (a) y (b) los presenta-
mos en perspectiva mientras que de (¢) y (d) mostramos una vista superior de las capas de aleacion
granular.
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Sistema Xcofat.) s
(a) (Co13Ags3)3/Agy 0.14 -
(b) (Co33Age3)3/Agy 0.34 -
(c) (Cog3Agsiy)i/Agy 0.45 0.20
(d) (CosyAgs7)i/Agy 0.61 0.60

Tabla 5.1: Multicapas estudiadas. xc,(at.) es la concentracién de dtomos de Co en la zona de la
aleacion granular. 7t es el cociente entre la seccién de los Co que interconectan a los agregados y
la mdxima seccién de los agregados perpendicular a la direccién de crecimiento.

5.2. Método de Calculo

5.2.1. Estructura electronica

Con el objetivo de obtener la estructura electrénica utilizamos un Hamiltoniano de
enlaces fuertes con orbitales s, p y d para los dtomos de Co y para los de Ag que son
primeros vecinos de los cobaltos; para el resto de los dtomos de plata usamos s6lo orbi-
tales de tipo s. Chequeamos la validez de esta simplificacién en la cantidad de orbitales
usados, comparando los momentos magnéticos de los dtomos de Co de las interfaces con
los de un sistema similar pero que contiene todos los orbitales. Desde el punto de vista
de la conductividad eléctrica es razonable hacer ésto porque los portadores de corricnte
en Ag son principalmente los electrones de simetria s, de tal manera que no perdemos
validez en el cdlculo al no considerar las bandas p y d de la plata. El magnetismo es
obtenido a través de un término tipo Hubbard en la aproximacién de Hartree-Fock. Los
pardmetros de sitio y los de salto son los correspondientes a los elementos en volumen.
Por otro lado, los pardmetros de salto que conectan dtomos de distinta especie son toma-
dos como la media geométrica de los parimetros de volumen de cada una de las especies
[83]. Los pardmetros utilizados se presentan en el apéndice C.3. Para hacer los cilcu-
los de autoconsistencia usamos un barrido al azar de 20 puntos k en la primera zona de
Brillouin.

5.2.2. Conductividad eléctrica

La conductividad eléctrica es obtenida a través de la ecuaciéon de Boltzmann ¢n la
aproximacién de tiempo de relajacién como vimos en la seccion 1.1.2 (ecuacion (1.26)).
pero teniendo en cuenta que el transporte estd polarizado en espin y que la superficie
de Fermi es atravesada por mds de una banda electrénica. Por lo tanto reescribimos la
ecuacién (1.26) de la siguiente forma:

—6’2 vy Vs
= . $ Vs Vs ) 5
o= G 2 45 W W S0
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5. Conductividad eléctrica en multicapas CoAg/Ag

donde s. v son la proyeccién del espin y el indice de banda respectivamente, k pertenece
a Sry 1(k)* es el tiempo de relajacién dependiente del espin y de k. Para el cdlculo de la
conductividad utilizamos una grilla homogénea de 20000 puntos k en [a primera zona de
Brillouin. Como nuestro sistema es tetragonal simple, nos quedamos con la dieciseisava
partc de la primera zona que corresponde a 1490 puntos k. En esta seccién usamos el
método de los tetraedros para realizar la integral.

Debido a que los distintos sistemas tienen diferente nimero de orbitales, la cantidad
de estados en el nivel de Fermi no es la misma para todos ellos, por lo tanto las cantidades
que presentamos son valores normalizados obtenidos tomando en cada caso el cociente de
conductividades entre los sistemas que contienen agregados de Co y los mismos sistemas
pero con los Co reemplazados por dtomos de Ag. De esta forma comparamos cantidades
gue son independientes de la cantidad de orbitales de los sistemnas en estudio.

5.2.2.1. Calculo del tiempo de relajacion

En el capitulo 3 utilizamos un tiempo de relajacién isotrépico, independiente de k
y que s6lo depende de la proyeccion de espin ya que nuestro objetivo era calcular la
GMR. La magnetorresistencia es una razon de resistividades (o de conductividades) y es
razonable estudiarla tomando un tiempo de relajacion promedio sin perder predictibilidad
¢en el resultado. Pero si focalizamos nuestro estudio en la conductividad de los metales
de transicion propiamente dicha, es necesario también considerar cémo depende de k el
ticmpo de relajacion.

Dentro de las multicapas estudiadas en este capitulo podemos distinguir dos regio-
nes bien diferenciadas: las capas de metal noble, en nuestro caso Ag, y las zonas donde
se encuentran los agregados magnéticos embebidos en Ag. Debido a esta estructura tan
particular, el transporte es altamente inhomogéneo ya que la dispersion de electrones es
muy distinta en ambas zonas. Es razonable suponer que la dispersion se dard solamente
cn las capas que contienen los agregados ya que la fuente mds importante de resistencia
proviene de la interfaz Ag/Co. La dispersion serd totalmente difusiva, debido a que la
alcacion granular estd totalmente desordenada en la capa, o sea que los electrones emer-
gen de cada colision sin ninguna direccion preferencial. Desde el punto de vista de los
estados electronicos, esta suposicién lleva a plantear que los estados posibles después de
la interaccion pueden ser cualquiera de los que se encuentran en la superficie de Fermi.
Por lo tanto las direcciones y velocidades con las cuales emergen los electrones estan
determinadas por la topografia de la superficie de Fermi.

La superficie de Fermi estd formada principalmente por los estados conductores s de
la plata y por los estados d del Co que son muy localizados y responsables del magnetis-
mo ¢n este metal. Como vimos en la seccién 1.2.1.2 los electrones que son dispersados
a estos estados localizados no contribuyen de forma apreciable a la conduccién. Por otro
lado la contribucidn d a la densidad de estados en el nivel de Fermi es mayor que la s y
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por ende la probabilidad de que los electrones de tipo s sean dispersados a estos estados
d es mayor que la dispersion hacia estados del tipo s.

La imagen que uno se hace es que a medida que los electrones fluyen dentro de la
muestra se van topando con las capas donde se encuentran los agregados y la probabilidad
de que un electrén sea dispersado y sufra una transicion a uno de los estados localizados
estd dada por la razén

r= Aﬁ (5.2)

N
donde N; y N son la densidad de estados d de los Co y la densidad total, respectivamente.
ambas evaluadas en el nivel de Fermi. Por otro lado los electrones que no son dispersados
y los que son dispersados a estados conductores seguirdn su camino hasta que se encuen-
tren con otra capa de aleacién. De esta forma podemos pensar que la distancia media

recorrida por un electrén hasta que es dispersado a un estado localizado estd dada por

Xizolagir
t Yol (5.3)
Ag

r

{ =

donde 14y es el espesor de las capas conductoras. El numerador de esta dltima ecuacion
da cuenta de la suma de probabilidades de que un electrén sea dispersado a un estado
localizado después de haber recorrido i capas de la aleacién. El denominador es ¢l factor
de normalizacién. De esta ecuaciéon podemos ver que ¢ es inversamente proporcional
a r. También podemos analizar los limites de esta ecuacién, donde vemos que si r es
cercano a |, o sea una superficie de Fermi pricticamente compuesta por estados d del
Co, £ tiende a 15¢ ya que los electrones son dispersados muy fuertemente a los estados
localizados al toparse con la primera capa de aleacién. Por el contrario si Ny es pequeiia.
la dispersion serd débil y el camino libre medio tiende a infinito, o mejor dicho tomara un
valor asintético tendiendo al camino libre medio de la Ag.

Una vez obtenida esta distancia media que es la que recorren los electrones cn la
direccién perpendicular a las capas tanto en CPP como en CIP, el tiempo de relajacion se
puede obtener a través de la velocidad semicldsica en esa direccién de la siguiente forma

L

Vi(k) = . 54
(k) (k) (5.4)

donde (k) es independiente de la geometria de transporte.

Es importante recalcar que en este tiempo de relajacidn no estamos teniendo en cucnta
la dispersion a otros estados s. Dependiendo de la geometria de medicion la contribucion
a la resistividad de este término serd mds o menos importante. En CIP, esperamos que su
contribucién sea despreciable ya que los electrones son dispersados en un dngulo pequeio
debido a que sus velocidades son principalmente paralelas a las capas. En cambio en CPP.
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5. Conductividad eléctrica en multicapas CoAg/Ag

los clectrones fluyen perpendicularmente a las capas, por lo tanto el dngulo de dispersion
¢s mucho mayor. Debido a ésto los efectos de backscattering son importantes y como
consecuencia en esta geometria la contribucion s — s no es despreciable.

Como dijimos con anterioridad nuestro objetivo es estudiar cémo la coalescencia in-
fluye en el comportamiento de la conductividad. En los diferentes sistemas propuestos se
ve que la hibridizacién de las bandas depende del niimero de dtomos de Co en las inter-
faces y del entorno de los mismos. Esto modifica la forma de las bandas en la superficie
de Fermi y la densidad de estados, ambos efectos estidn presentes en nuestros calculos.
Seguramente tener en cuenta la dispersién s — s nos llevaria a un valor mds cercano al real
para la conductividad pero las tendencias no cambiarian.

5.3. Resultados

5.3.1. Contribucion de la estructura de bandas.

En esta subseccién analizamos como incide la contribucién de las bandas sobre el
transporte en los distintos sistemas estudiados suponiendo un tiempo de relajacion in-
dependiente de k, s y v, o sea considerando un valor de T que es el mismo valor para
todos los sistemas estudiados. Esto nos permite estudiar la contribucién de la estructura
de bandas a la conductividad de los distintos sistemas ya que al tomar el cociente entre
los sistemas con Co y los que sélo tienen Ag, la expresién nos queda independiente del
tiempo de relajacién. Por lo tanto, la conductividad estard dada tanto por la cantidad de
estados sobre la superficie de Fermi como por la velocidad semicldsica de los mismos.

En la tabla 5.2 mostramos el drea relativa de superficie de Fermi y la conductividad
rctativa por canal de espin para cada uno de los sistemas estudiados, normalizados a los
sistemas cn los cuales los Co son reemplazados por Ag. Para el canal up en CIP podemos
ver que los cocientes, S‘;{N, son mayores que |, salvo para el sistema (b). Lo mismo
sucede con la conductividad para este canal y geometria. Esto muestra que aparecen
estados de Co en el nivel de Fermi que, salvo en (b), presentan una mayor velocidad
scmicldsica que los estados de Ag indicando que tienen una fuerte simetria s. Sin embargo
(b). muestra una velocidad semicldsica menor indicando una mayor hibridizacién con
estados d del Co. Por otro lado el canal down muestra una fuerte hibridizacién con la
banda semillena d del Co, que se manifiesta, en menor contribucién de la superficie de
Fermi y en una baja velocidad semicldsica. En lo que respecta al transporte en CPP,
vemos que tiene un comportamiento parecido al de CIP, pero en esta geometria es mds
apreciable la hibridizacién en el canal down con los estados d del cobalto, ya que los
cocientes de velocidades semicldsicas son menores que para la geometria CIP. Esto se
debe a que los agregados presentan mayor superficie segin la direccidén z por lo tanto la
hibridizacion de los orbitales serd mayor en esta geometria.

En la figura 5.3 podemos ver que para ambas geometrias de medicién (CIP y CPP) la
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5.3. Resultados

(2) (b) (©) (d)
SEn 1,24 0,96 1,17 1.10
Sty 0,98 0,81 0,75 0.67
SEy 1,24 1,18 1,09 110
SEn 0,78 0,66 0,68 0,47
G 1,45 0,73 1,44 .35
& 0,78 0,27 0,20 0.28
&1 1,49 1,03 1,37 118
&iF 0,50 0,16 0,08 0,20

Tabla 5.2: En la primera parte de la tabla mostramos el cociente entre las dreas de la superlicie de
Fermi proyectada sobre x e y de los sistemas con Co y de los mismos sistemas en los cuales los Co
son reemplazados por Ag para ambas polarizaciones de espin. En la segunda parte mostramos los
cocientes de conductividades para ambas polarizaciones de espin respecto, también, a los mismos
sistemas con Ag.

curva muestra un valor minimo para el sistema (b). Por un lado, esto parece ser razonable
ya que este sistema tiene agregados mds grandes que (a) y por lo tanto la cantidad de
estados localizados es mayor.

Por otro lado, en (b) los agregados no estin conectados entre ellos como si lo estin en
(c) y (d) y ésto, como observamos experimentalmente en la seccién 4, conduce a esperar
que la conductividad en (b) sea menor. En este sentido, se espera que este comportamien-
to solo se produzca para el transporte en la direccién de coalescencia, sin embargo, vemos
que en nuestros cilculos ocurre en ambas geometrias?. También como pudimos corrobo-
rar experimentalmente (seccién 4.3.3.2), las conductividades de los sistemas coalescidos
presentan un valor aproximadamente constante. Es importante notar esta manifestacion
de la coalescencia en ambas geometrias. El hecho de que en el sistema (a) la conduc-
tividad sea mayor que uno, también muestra que para poder reproducir los resultados
experimentales no es suficiente con tener en cuenta solamente la estructura de bandas.

En la préxima seccidn estudiamos como la introduccidn explicita del tiempo de rela-
jacion en el cdlculo de la conductividad aporta lo necesario para describir la mediciones
mds ajustadamente.

2Este cfccto ya lo hemos observado en el capitulo 3 para las multicapas Fe/Cu.

86



5. Conductividad eléctrica en multicapas CoAg/Ag
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Figura 5.3: Cociente de las conductividades de los sistemas con Co y de los mismos sistemas en
los cuales los Co son reemplazados por Ag para ambas polarizaciones de espin.

5.3.2. Contribucién del tiempo de relajacion

En esta subseccion introducimos explicitamente el tiempo de relajacién en la ecuacién
5.1. Ahora, T depende de k y de la polarizacién de espin. En la tabla 5.3 mostramos los
valores de ¢ calculados a partir de la ecuacién (5.3) en unidades del espesor de la capa de
Ag, 1ay. Podemos ver que en todos los sistemas £+ es menor que £1, lo que indica que la
distancia transversal recorrida por los electrones down antes de dispersarse a un estado
localizado es menor que la de los electrones up debido a que el nivel de Fermi down tiene
una mayor cantidad de estados localizados d disponibles hacia los cuales los electrones
pueden ser dispersados.

(a) (b) (c) (d)
Cay 74,95 31,22 23,25 17,31
o 13,55 6,674 5,879 4,370
¢ 2,460 1,742 1,633 1,490

Tabla 5.3: Distancias media recorridas por los electrones para ambas polarizaciones y para el sis-
tema en el cual los Co fueron reemplazados por Ag (€ag). Las distancias estin dadas en unidades
del espesor de las capas de Ag.
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5.3. Resultados

En la figura 5.4 presentamos la razén entre la conductividad de los sistemas con Co
estudiados y los mismos sistemas pero con Ag en lugar de Co. Vemos que al introdu-
cir el tiempo de relajacion, calculado segin la expresion 5.4, los resultados en ambas
geometrias ya no presentan el mismo comportamiento. En la geometria CIP la curva es
similar a la obtenida con tiempo de relajacion constante, mientras que en CPP el cambio
es cualitativo.

En particular en la geometria CIP, tener en cuenta el tiempo de relajacion sélo produ-
ce una reduccidn en los valores relativos de la conductividad hacia valores experimental-
mente, como los valores que medimos y mostramos en la seccién 4, pero las tendencias
no se modifican (ver grafico 5.3). La disminucién en el valor del cociente de conducti-
vidades tiene sentido ya que estamos teniendo en cuenta explicitamente, ademds de la
contribucién de la superficie de Fermi, la dispersién a estados localizados d del Co.

0.20 T T T T

0,15

oo 0.10

0.05

0 1 ! ] 1
(a) (b) (©) )

Sistema

Figura 5.4: Razén de conductividades para los distintos sistemas. Notar que oy difiere de Gy en
que ahora estamos teniendo en cuenta un tiempo de relajacién dependiente del espin y de k.

En CPP, vemos un cambio notable de comportamiento ya que no se observa el mini-
mo en el sistema (b) como se observaba en la razén de la subseccion anterior (figura 5.3).
Vemos que en esta geometria la razén de conductividades estd acotada entre 0.13 y 0.16.
Experimentalmente se espera que en esta geometria la conductividad sea sistematica-
mente menor que en CIP y que disminuya a medida que la capa de aleacién adquiere una
mayor proporcion de dtomos de Co. Sin embargo estos comportamientos no los observa-
mos, y es razonable que asi sea ya que en CPP los electrones conductores son dispersados
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5. Conductividad eléctrica en multicapas CoAg/Ag

con dngulos grandes que serdn tenidos en cuenta en términos de dispersion tipo s — s que
Heva al backscattering que no hemos tenido en cuenta y que no es despreciable en esta
geometria.

5.4. Conclusiones

Hemos estudiado como el transporte eléctrico refleja Ia coalescencia topolégica en
multicapas granulares Ag/Co. Para obtener la conductividad eléctrica hemos tenido en
cuenta la estructura de bandas electrénicas a través de las velocidades semicldsicas en el
marco de la ecuacion de Boltzmann y en la aproximacién de tiempo de relajacion. Hemos
calculado la conductividad de las multicapas CoAg/Ag incluyendo a través del tiempo de
relajacion la dispersion hacia estados localizados de los agregados de Co en el nivel de
Fermi. Los efectos de percolacion se ponen de manifiesto a través de la consideracién de
la estructura de bandas. o sea de las velocidades semicldsicas en el nivel de Fermi y de
la topologia de dicha superficie. En ambas geometrias de medicion, CPP y CIP, aparecen
efectos de coalescencia y ésto no es esperable fisicamente.

Para que los cdlculos reflejen la situacién experimental hemos tenido que incorporar
un ticmpo de relajacién dependiente del espin y de k. Haciendo ésto los resultados para
ambas geometrias presentan comportamientos distintos lo cual estd de acuerdo con lo
que se espera experimentalmente. En CIP se sigue observando la percolacion, debido a
que en esta geometria es en la cual los agregados se conectan entre ellos. Mientras que
¢n CPP la razén de conductividad obtenida se mantiene constante, ya que en la direccion
2 no tienen que observarse efectos de coalescencia.

Resumiendo. hemos dado cuenta de lo observado experimentalmente, en lo que res-
pecta al comportamiento del transporte eléctrico, de lo que ocurre en el umbral de coa-
lescencia topoldgica en multicapas granulares Ag/Co. Mds alld del esquema semicldsico
utilizado, propusimos un modelo para el tiempo de relajacion en este tipo de nanoestruc-
turas. Este se comporta de manera adecuada en la geometria CIP, mientras que en CPP
seria necesario considerar ademds la dispersion s — s que da lugar al backscattering.
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Conclusiones finales

A lo largo de esta tesis hemos estudiado las propiedades magnéticas y esencialmente
de magnetotransporte de dos tipos de sistemas nanoestructurados que presentan carac-
teristicas particulares.

En ¢l caso de sistemas metdlicos crecidos en multicapas nos hemos detenido en el
estudio de un sistema que presenta un tipo de magnetorresistencia poco usual: magneto-
rresistencia inversa. Hemos mostrado usando la aproximacién semicldsica de la ecuacion
de Boltzmann para la conductividad eléctrica que la contribucion de las bandas, a través
de las cuales se pone de manifiesto la hibridizacién entre los tres componentes de las
multicapas de Fe/Cu con Cr, es imprescindible para reproducir el comportamiento expe-
rimental de estas dltimas.

En el caso de aleaciones de granulos de Co embebidos en Ag hemos mostrado tanto
experimental como tedricamente que el comportamiento de aleaciones granulares ho-
mogéneas es distinto al de aleaciones granulares crecidas en multicapas. Para poner de
manifiesto las diferencias entre ambos tipos de aleacién hemos realizado mediciones de
magnetizacion, de resonancia ferromagnética y de transporte eléctrico. Las condiciones
de deposicion. en particular la presencia de campo magnético, pueden dar lugar a fendéme-
nos de coalescencia (percolacion) de los agregados de Co que se ponen en evidencia en
las propiedades de transporte y magnetizacion. Desde el punto de vista tedrico hemos
logrado modelizar adecuadamente estos sistemas usando el mismo marco semicldsico de
aproximacion que en el caso anterior. El comportamiento experimental del magnetotrans-
porte en este caso nuevamente se ha podido reproducir teniendo en cuenta los efectos de
hibridizacion (a través de las bandas, o sea de las velocidades semicldsicas) y la depen-
dencia del tiempo de relajacién con el espin. Esto dltimo se hizo proponiendo un modelo
para ¢l tiempo de relajacién que se comporta particularmente bien para una de las geo-
metrias de medicion del tranporte (CIP).

Este trabajo que ha tenido una componente experimental y otra tedrica, ha perseguido
como uno de sus objetivos lograr vincular la tarea de investigacion que en este drea, de
intenso desarrollo actual, se realiza en distintos grupos de trabajo del pais.
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Apéndice A

Regla de Matthiessen

Se considera que los procesos de dispersion electronica no estdn correlacionados
cuando entre éstos no hay interferencia cudntica. En particular, en las colisiones con im-
purezas. (ue éstas scan no correlacionadas dependera de la concentracion y disposicion
espacial de las mismas. Si la distancia media entre impurezas es mayor que la longitud
de coherencia de los electrones, éstos perderan su memoria de fase entre colisiones y sus
funciones de onda no podran interferir. Otra fuente de pérdida de coherencia es la dis-
posicion al azar de los centros dispersores. En estas condiciones el mar de conduccién
interfiere con fases aleatorias ya que las distancias entre los centros no esta determinada.

Generalizando esta idea, las probabilidades de transicién que provengan de procesos
fisicos que son distinguibles se podrdn sumar directamente. En los metales podremos
sumar efectos de dispersion debido a impurezas y a interacciones electrén-electrén. En-
tonces. si tenemos N fuentes de dispersion distinguibles la probabilidad total de transicién
serd

N
W=>W. (A.1)
{
Esto conduce a que el tiempo de relajacion del sistema se relacione con los tiempos de
relajacion de los diferentes procesos de dispersion de la siguiente forma

l
-= -, (A.2)

lo cual lleva a que la resistividad total sea la suma de las resistividades efectivas de cada
proceso de dispersion, p = } p;. Esta ultima relacién es conocida como regla de Matt-
hicssen. Desde el punto de vista formal el uso de esta ley es restringido ya que es vilida
solamente para sistemas donde T es independiente de k [84]. Pero mds alld de su estricta
vahdez es atil para estimar una cota inferior para la resistividad de un sistema con fuentes
de dispersion complejo [21].
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Esta teorfa de fuentes distinguibles de dispersion se puede generalizar un poco mis a
sistemas donde las impurezas provoquen un cambio considerable en la estructura electroni-
ca de su entorno [85] y que también permita tratar impurezas complejas en el sentido de
que dentro de ellas puede haber miltiples mecanismos de dispersién coherentes.

La aplicacién de esta regla en esta tesis es fundamental para comprender la contribu-
cion a la resistencia eléctrica de la dispersion en impurezas diluidas (capitulo 3) y en las
superficies de agregados magnéticos (capitulo 4).



Apéndice B

Autoconsistencia en el codigo WIEN97

En la figura B.1 mostramos el proceso autoconsistente que se lieva a cabo en este
programa con ¢l objetivo de encontrar la densidad electronica. En esta podemos ver que
separamos el proceso iterativo en cuatro zonas que pasamos a enumerar:

Zona |

Zona 2

Zona 3

Zona 4

Esta es la parte del cédigo de inicializacién. Solamente ingresando la estructura
cristalina y los tipos de dtomos el programa calcula la densidad electrénica ini-
cial que usard para comenzar el ciclo autoconsistente. Esta densidad electrénica
serd una simple superposicidon de las densidades atdmicas ya que todavia no se
realizé ningun cdlculo que involucre al sélido.

También sc inicializan los dos Gnicos pardmetros que utiliza el cddigo: el radio de
Muffin tin (como vimos en el apartado 2.1.1.2) y el K,,,x que estd relacionada con
la cantidad de ondas planas que tendri la base en la cual expandiremos la densidad
electronica en las zonas intersticiales.

Aqui sc genera el potencial Coulombiano a partir de la densidad electrénica a través
de la ecuacion de Poisson y dentro de la aproximacién de densidad local de espin
(LDA) se calcula el potencial de intercambio y correlacion.

Teniendo el potencial del sistema podemos calcular, via la ecuacién de Kohn-Sham
(subseccion 2.1.1.1), la nueva densidad electrénica del sistema. Para hacer ésto, el
cilculo se divide en dos. Por un lado se computa la densidad en el intersticio con
un Hamiltoniano cuya base estd expandida en ondas planas y por otro, la densidad
dentro del muffin tin que se calcula en base a funciones que surgen de resolver el
problema atémico dentro del muffin tin.

En el final de ciclo autoconsistente, se suman las densidades electronicas del inters-
ticio y del Muffin tin 'y se verifica si ésta es la misma que la de entrada (dentro de
un crror determinado por el usuario). Si ésto es asi hemos encontrado la estructura
clectronica del sistema. Si no es asi, el cédigo realiza una nueva iteracién a partir
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de la zona 2 poniendo como densidad de entrada una que serd promedio pesado de
densidades obtenidas en iteraciones anteriores.

1) l
- - I Simetria I —
Calculo atomico Superposicion
Hw =E de densidades
Vo= En Yu atomicas
| Barrido I
2) »re
VV.=-8np Poisson
V.(p) LDA
V=VT.

2 Calculo atomico
V'+ =
Vv Ew, Hy =L, v,

(21 o ] (2]
T

1 pom2lwl

p"" A
) I

Prcro=Prrcts (Pt Ps)

¢, Convirgio?
No

Figura B.1: Diagrama de flujo del proceso autoconsistente del cédigo WIEN97.
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Apéndice C

Meétodo de enlaces fuertes

C.1. Determinacion de los parametros

En este método ¢;;, 8?, Uiwv, Jigv SON pardmetros que se ajustan a partir de calculos
de primeros principios. Los elementos de salto 7;; son, como sugieren Slater y Koster
[86]. una combinacion lineal de integrales de uno y dos centros. Para éstas, asi como
para las energias de sitio, €, se utilizé la parametrizacién de Andersen [87] que ajusta
dichos parimetros de forma tal que reproduzcan las bandas de volumen paramagnéticas
calculadas por el método de primeros principios LMTO-ASA {88]. En las interfases,
lomamos ¢n primera aproximacioén la media geométrica de los valores correspondientes
a los materiales puros [83].

Los pardmetros U y Jiuv son de gran importancia en materiales magnéticos, dado
gue ¢l primero determina la transferencia de carga entre sitios y orbitales, y el segundo la
magnetizacion [89]. El pardmetro Uy, consiste en una integral de Coulomb apantallada
que en nuestro caso, para los distintos metales de transicion, se obtiene de un trabajo
de Bandyopadhyay y Sarma [90]. Los restantes Uj,y fueron elegidos de forma tal que se
cumplan relaciones atdmicas entre éstos y Uiy [91].

En los metales de transicién la magnetizacion se origina en bandas ¢, por lo tanto
¢l pardmetro Ji,y relevante es el J;yy. Para sistemas magnéticos en volumen, €ste se de-
termina exigiendo que la magnetizacion calculada para estos materiales reproduzca la
experimental.

C.2. Proceso autoconsistente

Para la primera iteracion se proponen las ocupaciones y magnetizaciones iniciales, nf-’
y m{. por sitio y orbital. Se diagonaliza la matriz del Hamiltoniano en la base de uniones
fuertes para cada uno de los valores k del barrido y se obtienen las energias para cada
banda. De aqui se hallan las densidades de estado, la energia de Fermi, las ocupaciones y
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magnetizaciones de salida. Con estas magnitudes de salida y con las de la entrada del ciclo
anterior se crea una nueva entrada, que depende del esquema de convergencia utilizado.
El proceso autoconsistente se repite nuevamente hasta que la ocupacién y magnetizacion
de salida coincida con la de entrada con la precision exigida. Este programa original fue
desarrollado por G. Fabricius [91].

C.3. Parametros utilizados en esta tesis

Tabla C.1: Pardmetros de Coulomb y de intercambio en eV.

Ag Co
Uss 2,00 1,00
Upa 2,40 1,20
Uga 3,29 2,63
Jud 0 1,20

Tabla C.2: Energias de sitio en mRy.

Ag Co
£y -88,5501175 157,609
€y 202,995865 510,150
€dra, -482,973999 -186,714
Edp, -490,585999 -196,483

Tabla C.3: Parimetros de salto (integrales de dos centros) en mRy.

Ag Co

55C -58,9638405 -78,3051
ppo 95,5914993 137,412
pprR -11,9489374 -17,1765
ddo -36,5200005 -46,3353
ddrm 15,6200008 19,8181

ddd -1,43000007 -1.81433
spo 74,7809372 103,323
sdo -44,6607895 -57,9721
pdo -57,7818604 -78.0341
pdm 13,7575865 18,5796
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Apéndice D

Métodos de calculo de la conductividad

D.1. Meétodo de las areas orientadas

Supongamos por simplicidad que tenemos un cristal cuya celda unidad esta descripta
por una terna de ejes perpendiculares entre si, lo cual permite que los ejes primitivos del
espacio reciproco sean también perpendiculares y coplanares con los del espacio real.
Si clegimos a z como direccién del transporte estaremos interesados en la componente
o-- del tensor de conductividad. Entonces la ecuacién 2.21 la escribimos de la siguiente
forma:

G.. = 4‘1‘01 //}/S,;:r(k) vo(k). (D.1)

La contribucion de las bandas electrénicas esta dada entonces por la velocidad semicldsi-
ca en la direccion z, v-(k) = %3‘775 y por la proyeccion de la superficie de Fermi perpen-

dicular a k.. 0 sea en el plano kyy.

Dado que nuestro espacio reciproco estd discretizado a través del mallado homogéneo,
cvaluar la conductividad significa lo siguiente: para cada punto (ky.ky), que pertencce al
plano perpendicular a k-, tenemos que determinar si alguna banda cruza o no el nivel de
Fermi. o sca si alguna de las bandas electronicas tiene una energia igual a la de Fermi
para ese punto (k,.k,). Para ésto evaluamos las energias de las distintas bandas para pun-
tos que tienen diferentes k- pero un dado (ky,ky). Dados un par de puntos: si la energia de
una banda es menor (mayor) que la de Fermi para alguno de ellos y para el otro es mayor
(menor), significa que el nivel de Fermi estd entre esos dos puntos. El algoritmo im-
plementado estd esquematizado en la figura D.1. Una vez que identificamos qué bandas
cruzan ¢l nivel de Fermi calculamos la velocidad semicldsica por diferencias finitas.
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Figura D.1: Esquema ilustrativo del algoritmo utilizado en este método numérico.

D.2. Meétodo de los tetraedros

Para saber qué tetraedros son intersectados por la superficie de Fermi se procede
de la siguiente forma. Para una determinada banda electrénica, cada vértice o punto k;
tiene una energia €. Una forma cdmoda de etiquetar los vértices de cada tetracdro cs
de forma creciente en energia, o sea €y < €| < € < €3. En la figura D.2 mostramos
esquemdticamente como se etiqueta cada uno de los vértices. Supongamos que la encrgia
de Fermi tiene un valor intermedio entre €3 y €3, 0 sea €3 < € < €3, enlonces podemos
interpolar linealmente un valor para el k de Fermi, kg, de la siguiente forma
kf‘.i:k3+§ﬂ(ki—k3) (D.2)
€3—§&
donde k; son las componentes de kg sobre las aristas de los tetraedros. Una vez encon-
trados los puntos para los cuales la superficie de Fermi intersecta a las aristas de los
tetraedros, podemos definir una superficie dentro de cada uno de ellos que serd la superfi-
cie de Fermi interpolada, o sea la discretizacién del dominio de integracién de la ecuacion
(2.19) quedando de la siguiente forma

_()- . l
Cij = 4—#23/ T V”‘}j"ﬁa. (D.3)
!

donde ¢ etiqueta a los tetraedros que son atravesados por la superficie de Fermi. §; es la
superficie interpolada en el 7-ésimo tetraedro, los subindices ¢ en el tiempo de relajacion
como en las velocidades también indican a que tetraedro pertenecen. No solo obtencmos
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Figura D.2: Modo de etiquetar los vértices de los tetraedros.

la forma de la superficie de Fermi sino que también podemos obtener la velocidades
semiclisicas y el factor |Vie| ya que éste viene dado por la siguiente expresion dentro de
este esquema de interpolacion lineal

2 ki xk
Vie= z (€ —€0) —j-—k, (D.4)

i= v

donde v es el volumen de cada tetraedro. Finalmente el gradiente de la energia se relacio-
na con la velocidad semicldsica de la siguiente forma:

Vi = Vke.ﬁ,-. (D.5)
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Apéndice E

Resonancia ferromagnética

E.1. Anisotropia magnetocristalina

La estructura cristalina da lugar a direcciones privilegiadas dentro del cristal segtin
las cuales tienden a alinearse los momentos magnéticos. En general, existen ejes en los
cuales alinear la magnetizacién en alguno de ellos requiere mds o menos campo aplicado.
O sca. existe una direccion en la cual se necesita menos campo que en cualquier otra (eje
fdcil) para alinear a M y otra direccion donde se necesita el mayor campo (eje dificil). En
los cristales cubicos, las direcciones a tener en cuenta para definir la anisotropia magne-
tocristalina son las [100], [110] y [111].

En la figura E. 1. graficamos la frecuencia de resonancia, v, en funcién de H para el Fe
BCC. Podemos observar que la dependencia con H es diferente dependiendo de la direc-
cion en la cual queremos alinear a M. En esta figura mostramos v para el eje ficil, medio
y dificil para una red cibica BCC. Es interesante notar el comportamiento del eje dificil
que. para campos pequeiios, v disminuye hasta alcanzar un minimo y luego muestra un
comportamiento monotono creciente como en las otras direcciones. Para comprender este
comportamiento tcnemos que notar que en la ecuacion (2.22) la frecuencia de resonancia
es proporcional a la magnetizacion. A H = 0, M se encuentra en su posicion de equilibrio,
en este caso en la direccién [100]. Al aplicarle campo en el eje dificil, este compite con el
campo de anisotropia que tiende a alinearla segin el eje ficil. Mientras el campo aplica-
do no sca lo suficientemente intenso, la componente M perpendicular (la que importa, ya
que en la ecuacion (2.22) el producto vectorial origina el movimiento) al campo efectivo
sc ird reduciendo y por lo tanto también la frecuencia de resonancia. A un dado campo,
lo suficientemente intenso, M vence al potencial generado por el campo cristalino, y se
alinca con el campo externo. El comportamiento es similar al de las otras direcciones que
s¢ muestran en la figura.
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Figura E.1: Frecuencia de resonancia en funcion del campo aplicado para las direcciones [1.0.0].
{1,1,0) y [1,1,1] para el Fe BCC.

E.2. Campo demagnetizante

En las superficies de los materiales magnéticos, aparecen
dipolos asociados con la falta de continuidad del material. La
direccién de esto dipolos estd asociada a M.7i. Esto indica que
dentro del material aparece un campo magnético creado por los
dipolos superficiales que reduce el campo total aplicado a la
muestra como mostramos esquematicamente en la figura E.2.
A este campo se lo llama demagnetizante y es proporcional a
la magnetizacién de la muestra, o sea

Hy;i=Ny;M; (E.1)

donde H, es el campo demagnetizante y N, es el factor de mag- Figura E.2: campo de-

netizante que depende Gnicamente de la geometria de la mues- Magnetizante. Hq. de una
tra muestra esférica.
«.
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El caso mds simple para analizar es el de una muestra magnética esférica, ya que como
no hay ninguna direccion privilegiada el campo demagnetizante siempre es antiparalelo
al sentido del vector M. Por lo tanto el tnico efecto que produce es que en presencia de
un campo externo, H, la particula siente un campo efectivo, H,y = H— Ny M, donde N,
es isotrépico y tiene un valor de 41t/3 en este caso.
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Figura E.3: Frecuencia de resonancia en funcién del campo aplicado para una pelicula delga-
da. Estas curvas estin calculadas para diferentes direcciones del campo respecto del plano de la
pelicula, cuya normal la indicamos como i,. El caso HZ#i, denota un dngulo de 45° respecto a la
normal.

En las peliculas delgadas la situacion es distinta. Si la magnetizacién es perpendicular
a las interfaces, el campo demagnetizante vale -4mtM. Esta alineacién antiparalela de H;
provoca que M esté en una posicién de equilibrio inestable, o sea que tienda a revertir su
sentido. Se puede mostrar que la direccion de equilibrio de M es paralela a las interfaces,
ya que en esta direccion la muestra no tiene superficies interfaciales (se considera infinita)
y por ende H,; = 0 (no hay dipolos superficiales). En la figura E.3 mostramos la frecuencia
de resonancia en funcion del campo aplicado para una pelicula delgada. Mostramos la
curva para diferentes direcciones del campo respecto del plano de la pelicula.
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